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Résumé	de	la	thèse	
Intérêt de la recherche 
Les cristaux de la famille du niobate de lithium (LiNbO3, LN) sont des matériaux de 
base pour la réalisation de circuits optiques intégrés (Integrated Optical Circuits : IOC) car ils 
offrent une combinaison unique de propriétés acousto-optiques, électro-optiques, non 
linéaires, photo-élastiques et photovoltaïques.  
Le confinement du rayonnement optique dans des guides canaux traversant un cristal 
périodiquement polarisé (Periodically Poled Lithium Niobate : PPLN) permet d'obtenir des 
interactions non linéaires très efficaces. La réalisation sur LN de circuits optiques complexes 
comprenant des zones polarisées périodiquement permettra d'atteindre un niveau de 
traitement optique du signal inexistant aujourd'hui. 
Les paramètres des guides d'ondes produits dans le LN peuvent être précisément 
contrôlés grâce à plusieurs techniques de fabrication. Les plus couramment utilisées sont la 
diffusion de titane et l'échange protonique et dans une moindre mesure l'implantation ionique 
et l'écriture laser. Nous allons nous intéresser uniquement aux guides produits par échange 
protonique doux (Soft Proton Exchange: SPE) qui offrent un bon confinement des modes et 
de faibles pertes à la propagation.  
Pour combiner les avantages des guides d'onde et des cristaux polarisés 
périodiquement il existe deux techniques : fabriquer des guides dans du PPLN ou polariser 
des cristaux comprenant déjà des guides canaux. 
L'étude de la formation des domaines est un sujet abondamment étudié et vise à définir 
un protocole permettant de produire dans les matériaux ferroélectriques des cristaux 
périodiques de géométrie parfaitement contrôlée. La méthode la plus employée pour produire 
du PPLN, est la polarisation par champ électrique qui consiste à appliquer un champ 
électrique extérieur au moyen d'électrodes périodiques définies par photolithographie.  Cette 
méthode permet de créer des périodes supérieures à 4µm. Pour atteindre des dimensions 
inférieures, voire sub-microniques qui sont nécessaires pour la création de nouveaux 
composants non linéaires et de cristaux photoniques, il faut développer de nouvelles 
techniques. De plus, dans les guides d'ondes, il est difficile d'utiliser la technique 
traditionnelle car la cinétique de formation des domaines et considérablement modifiée. 
Récemment nous avons pu montrer que l'écriture des domaines par faisceau d'électrons 
focalisés est une technique très prometteuse pour créer des cristaux de PPLN avec des 
périodes sub-microniques. 
Le renversement de la polarisation dans les cristaux ferroélectriques peut être 
considéré comme une transition de phase de premier ordre, et l'étude de sa cinétique est un 
des sujets académiques majeur en physique du solide. 
Description du manuscrit 
Le premier chapitre du manuscrit est une revue bibliographique. Les principales 
propriétés du niobate de lithium y sont rappelées ainsi que les règles cinétiques principales 
régissant la structuration des domaines (Domain Structure : DS) formés lors de l'inversion de 
polarisation dans les matériaux ferroélectriques [1]. 
Dans cette approche, le moteur du processus de nucléation est un champ électrique qui 
est la somme (1) du champ électrique extérieur Eex résultant de la tension appliquée au cristal 
via les électrodes, (2) du champ de dépolarisation résiduel Erd résultant des charges liées et 
des charges d'écrantage extérieures qui dépendent de la forme et de la taille des domaines, (3) 
du champ d'écrantage volumique Eb, résultant des mécanismes d'écrantage volumiques. Le 
paramètre important est donc l'inefficacité d'écrantage (R) définie comme le rapport entre la 
vitesse de renversement 1/ts et la vitesse d'écrantage volumique 1/τscr. Quand R>>1, le 
renversement se fait dans des conditions très éloignées de l'équilibre, ce qui entraine un 
changement important dans la cinétique de formation des domaines et l'apparition de nano-
domaines indépendants mais regroupés en structures fractales auto-organisées comme des 
parois de domaines élargies (broad domain boundary BDB) ou des ensembles ressemblant à 
des toiles d'araignées [2]. La cinétique régissant la formation des domaines durant l'écriture 
par faisceau d'électrons focalisés est également présentée [3]. 
Les principales méthodes de fabrication de guides d'ondes dans LN sont décrites [4]. 
Les principales variantes de l'échange protonique (Proton Exchange : PE) sont passées en 
revue : (a) l'échange protonique "dur": PE [4], (b) l'échange protonique suivi d'un recuit : APE 
(Annealed Proton Exchange), l'échange protonique inverse : RPE (Reverse Proton Exchange) 
[5],  l'échange protonique "doux" : SPE (Soft Proton Exchange) [6], l'échange protonique 
doux & haut indice, HISoPE (High Index SOft Proton Exchange) [7].  Plusieurs de ces 
variantes peuvent se combiner avec la polarisation périodique. Parmi elles, le SPE apparaît 
aujourd'hui comme un choix très intéressant car il offre (a) des guides d'ondes avec des 
coefficients non linéaires et électro-optiques préservés dans tout le volume du guide, (b) une 
meilleure compatibilité avec le pilotage électro-optique que les guides RPE [8], (c) des 
variations d'indices suffisamment importantes pour réduire les pertes de courbures. Le 
principal inconvénient des guides SPE est qu'ils présentent un profil d'indice asymétrique ce 
qui limite l'intégrale de recouvrement des modes en interaction dans les processus non 
linéaires [5]. 
Les méthodes de fabrication des cristaux de PPLN sont décrites. Les principaux 
avantages de la technique utilisant l'application d'un champ électrique au travers d'électrodes 
définies par photolithographie sont exposés [1]. Par cette méthode on peut obtenir de 
domaines traversants avec des périodes de 4 µm, limite qui peut être réduite à environ 1 µm si 
on se contente de domaines de surface [1]. 
Les domaines créés par écriture par un faisceau d'électrons focalisés ont été étudiés et 
cette méthodes permet d'obtenir des domaines de période sub-micronique ce qui permet 
d'envisager des interactions non linéaires contra-propagatives. 
La formation des domaines dans le LN a été étudiée avec les méthodes dynamiques et 
statiques les plus modernes. La microscopie en lumière polarisée permet de visualiser la 
formation des domaines in situ avec une très bonne résolution temporelle [10]. L'attaque 
chimique sélective permet de révéler les domaines en surface du cristal en créant une 
topographie [10] qui peut ensuite être visualisée avec un microscope optique, électronique ou 
a force atomique. La microscopie à force piezo-électrique (Piezoresponse force microscopy : 
PFM) est une technique non destructive qui permet de visualiser les domaines avec une 
résolution spatiale de 10nm [10]. La microscopie Raman Confocale (Confocal Raman 
Microscopy : CRM) permet d'étudier la forme des domaines dans le volume et ainsi de 
reconstruire leur évolution [11].  
Les bases des interactions non linéaires dans le PPLN sont données et les avantages du 
processus de quasi accord de phase (Quasi Phase Matching : QPM) sont passés en revue [12]. 
Le deuxième chapitre décrit les techniques utilisées pour caractériser les échantillons 
en présentant les appareils utilisés ainsi que les protocoles de mesure et de traitement des 
données. 
Les échantillons étudiés ont tous été découpés dans des wafer de LN congruent (CLN : 
congruent lithium niobate) coupe Z d'épaisseur 0,5 mm. Pour créer des domaines périodiques 
avant la fabrication des guides, nous avons appliqué un champ électrique externe au moyen 
d'une électrode structurée par photolithographie sur la face Z+ et  une électrode plane sur la 
face Z-. Les guides ont été fabriqués par échange protonique dans un réacteur en zirconium 
contenant un mélange d'acide benzoïque (AB) et de benzoate de lithium (BL) scellé sous vide 
avant d'être porté à 300°C. Pour la fabrication de guides canaux, nous avons utilisé un masque 
en silice de 200 nm d'épaisseur. 
Pour étudier l'influence de la concentration en protons dans les guides SPE sur les 
cristaux de PPLN nous avons utilisé deux pourcentages de BL différents pour la fabrication 
des guides. 
Pour étudier la possibilité de créer des domaines périodiques par faisceau d'électrons 
focalisé, nous avons réalisés des guides canaux SPE sur la face Z- des échantillons et nous 
avons recouvert cette surface d'une résine électronique avant de procéder à l'écriture des 
domaines.  
Sur les guides plans PE et HISoPE, nous avons pu étudier la structuration des domaines et la 
cinétique de la formation des différentes structures. 
Nous avons également étudié l'influence de la vitesse de refroidissement après 
échange sur la formation de structures à base de nano-domaines en maintenant celle-ci à 
5°C/mn pour un échantillon, alors que pour les autres cette vitesse est supérieure à 15°C/mn 
au début du refroidissement. Les paramètres de fabrication des différents échantillons sont 
rassemblés dans le tableau 1. 
 












PPLN-SPE1-ch+ périodique canaux sur Z+ 72 2.9 0.8 
PPLN-SPE1sc-
ch+ périodique canaux sur Z+ 72 2.9 0.8 
LN-SPE1-pl mono domaine plan 72 2.9 0.8 
PPLN-SPE2-ch+ périodique canaux sur Z+ 72 3.1 0.6 
LN-SPE2-ch– mono domaine canaux sur Z– 72 3.1 0.6 
LN-SPE2-pl mono domaine plan 72 3.1 0.6 
LN-HPE1 mono domaine plan 2 0 3.4 
LN-HPE2 mono domaine plan 4 0 4.6 
LN-HPE3 mono domaine plan 25 0 7.8 
LN-HISoPE mono domaine plan 17 2.2 2.7 
 
Les indices effectifs des modes ont été mesurés par la méthode du couplage par prime 
(m-lines) et les profils d'indice on été reconstruits en utilisant un protocole WKB inversé [13] 
Figure 1). 

Pour étudier la polarisation locale sous pointe, nous avons utilisé des sondes conductrices 
NSG-10/Pt (NT-MDT) présentant un rayon de courbure de 35nm environ et une fréquence de 
résonnance de 240 kHz. Nous avons appliqué un créneau de tension à la pointe de longueur 
tsw comprise entre 10ms et 100s et d'amplitude variant entre 10 et 200V. Une étude par CRM 
a été faite sur un microscope NTEGRA Spectra (NT-MDT) utilisant un laser HeNe de 
longueur d'onde 632,8nm et de puissance 9mW et un réseau à 1800 traits par mm pour obtenir 
une résolution de 0,8 cm-1.  
 
L'inscription de domaines par écriture e-beam a été obtenue en irradiant la surface Z- 
de cristaux de LN congruent avec un microscope électronique Auriga Crossbeam 
Woarkstation de Carl Zeiss équipé d'un canon à effet Schottky et à émission de champ. Le 
positionnement et l'exposition étaient contrôlés par un système de lithographie électronique 
Elphy Multibeam de Raith GmbH piloté par le logiciel Raith Nanosuite dans lequel était 
défini le design des domaines.  
Des expositions en forme de points, de réseaux de points et de traits ont été réalisées 
en utilisant un faisceau de diamètre 10nm, une tension d'accélération de 10kV et un courant I 
de 1,3 nA.  
La dose d'irradiation est définie par Dd = I×t pour une exposition en forme de point et 
Ds = I×t/S pour une exposition en forme de trait t étant le temps d'exposition et S la surface 
des traits.  
Les expériences de génération de deuxième harmonique ont été réalisées avec un laser 
accordable Tunics T100S-HP et un amplificateur à fibre délivrant 100mW entre 1530 et 
1570nm. L'efficacité de conversion η  a été calculée en appliquant la formule 
η = P2ω/(Pω2⋅L2)⋅100%, où  Pω et P2ω sont respectivement les puissances fondamentales et 
harmoniques, L est la longueur de la section de guide d'onde polarisé périodiquement. 
 
Le troisième chapitre décrit l'influence du processus d'échange protonique sur la 
structure périodique des domaines. Par PFM, nous avons pu observer des nano-domaines 
isolés dans les microguides SPE réalisés sur PPLN (Figure 3a, b, c). Par SEM, nous avons pu 
montrer que ces domaines de forme triangulaire avec des faces orientées  suivant les axes  
cristallins de type X, sont présents avec une densité importante dans les partie Z+ alors qu'ils 
n'y en a pas dans les sections Z- (Figure 3d). Sur ces échantillons, nous avons créé des nano 
domaines du même type en appliquant un champ via une pointe PFM et nous avons étudié 
leur taille en fonction de la durée d'application (Figure 4d) et de la tension utilisée (Figure 4c). 
Cette étude a été menée dans (Figure 4a) et en dehors (Figure 4b) des microguides. 
 
Figure 3 – Visualisation des structures de domaines sur LN-SPE1-ch par: (a), (b), (c) PFM, 
(d) SEM  
 
Les quantités of r(tsw) et r(Usw) sont liées par une équation établie en [14] :  
 r(Usw) = a⋅(Usw – Uth) и r(tsw) = b⋅tsw0,5 + c, (1) 
A l'interieur et à l'extérieur du guide d'onde les tensions seuil de renversement des 
domaines sont respectivement de Uth = 20 V et Uth = 120 V. L'augmentation de Uth peut être 
expliquée par le fait que dans le guide d'onde le champ d'écrantage est moins efficace ce qui 
rend le back-switching plus probable. 
 
 
Figure 4 – réseau typique de domaines isolés obtenus par inversion locale (a) dans le guide 
d’onde (cercles) et (b) en dehors du guide d’onde (triangles). Variation de la taille des 
domaines avec (c) l’amplitude du champ appliqué et (d) la durée d’application. Résultats 
obtenus sur l’échantillon LN-SPE1-ch. 
 
Figure 5 – Structure des domaines observée au MEB sur l’échantillon LN-SPE1-pl à la 
surface (a) et à une profondeur de (b) 3.5 µm, et (c) 12 µm. Black triangles are decreasing 
with depth. 
Comme la résolution spatiale de la CRM n’est pas suffisante, pour visualiser l’étendue 
des domaines dans le volume, l’échantillon a été poli avec un angle de 6 minutes. La structure 
des domaines a ensuite été observée au MBE après une attaque sélective à l’HF (Figure 5). 
Cela nous a permis d’observer des nano-domaines d’environ 15 µm de profondeur ayant la 
forme de pyramides à base triangulaire. L’existence de ces nano-domaines dans le guide 
d’onde réduit l’efficacité de conversion, change les conditions de quasi-accord de phase et 
peut également causer des pertes supplémentaires.  
Les changements de température intervenant lors de l’échange protonique pourraient 
créer des chants pyroélectriques suffisants pour induire des renversements de domaines dans 
la zone Z+. Afin d’éviter ces champs, nous avons maintenue la vitesse de refroidissement de 
l’échantillon LN-SPE1sc-ch+ inférieure à 5°C/mn. Cela a résulté en la formation tout le long 




Figure 6 – Structure des domaines de l’échantillon PPLN-SPE1sc-ch+ observés par PFM : 
(a), (b) et MEB (c), (d) Image MEB des domaines de l’échantillon PPLN-SPE2-ch+ 
L’observation au MEB, révèle que la taille de ces nano domaines est également de 20 
nm (Figure 6c). Le refroidissement lent n’est donc pas la bonne technique pour éviter le 
renversement de domaines lors de la fabrication de guides d’ondes par SPE. 
La présence d’un gradient d’indice dans les guides SPE révèle une inhomogénéité de la 
polarisation spontanée dans la direction de l’axe polaire. Cette inhomogénéité s’accompagne 
de la présence d’un champ interne qui peut induire la création de nano domaines dans le guide 
d’onde SPE.  
L’échantillon PPLN-SPE2-ch+ a été produit en utilisant un mélange contenant plus de 
sel de lithium afin de réduire l’amplitude du gradient d’indice. Après attaque sélective, 
l’observation au MEB révèle qu’il n’y a quasiment plus de nano-domaines dans le guide 
d’onde (Figure 6d). Augmenter le pourcentage de LB dans le bain d’échange pourrait bien 
être la bonne solution pour obtenir une structure PPLN non perturbée par l’échange.  
Table 2– Détermination du champ de nucléation. Pente de la rampe de tension: 0.2 kV/(mm.s) 
Pour expliquer la formation des nano-domaines durant la fabrication de guides 
d’ondes par échange protonique dans du PPLN, nous avons mesuré le champ seuil qui est 
nécessaire pour renverser des domaines dans différentes couches obtenues par échange 
protonique. Pour cela, nous avons appliqué une rampe de tension de pente dE/dt = 0.2 
kV/(mm.s) aux échantillons LN-HPE1, LN-HPE2, LN-HPE3, LN-SPE1-pl et LN-HISoPE. 
Comme établit précédemment [15], nous avons observé que le champ seuil Eth.n 
augmente légèrement en fonction de la profondeur des couches à saut d’indice. Nous avons de 
plus démontré que quand la couche échangée présente un gradient, on obtient une réduction 
très importante de Eth.n , réduction qui est d’autan plus importante que le gradient est proche 
de la surface (Table 2).  Pour observer la réduction par un facteur 10 de Eth.n  dans la couche  
LN-SPE1-pl , nous avons utilisé une rampe de tension de pente dE/dt = 0.08 kV/(mm s).  
 
Echantillon 
Champ seuil  
Eth.n, kV/mm 
Profil d’indice du guide References 
LN-HPE2 21,6 Saut d'indice [15] 
LN-HPE1 21,3 Saut d'indice [15] 
CLN 21,0 Pas de guide d'onde [1] 
LN-HISoPE 5,2±0,3 Saut et gradient d'indice - 
LN-HPE3 4,2±0,1 Saut et gradient d'indice - 
LN-SPE1-pl 2,8±0,1 Gradient d'indice - 
Le quatrième chapitre présente l’étude de l’évolution de la structure de domaine lors 
de l’application d’un champ de polarisation à des échantillons de CLN présentant différents 
types de guides plans fabriqués par échange protonique. 
Echange protonique « dur » Hard proton exchange (HPE). 
Pour ces échantillons, l’évolution de la structure de domaine lors de l’application d’un 
champ polarisant constant, dépend de l’épaisseur de la couche modifiée et du champ en excès !Eex définit comme la différence entre le champ appliqué et le champ seuil de nucléation Eth, !Eex = Es – Eth . 
Pour l’échantillon LN-HPE1 l’application d’un faible champ en excès (!Eex ~ 0) se 
traduit par l’apparition de quelques domaines isolés qui croissent ensuite en présentant la 
forme hexagonale classique dans toute la zone sous les électrodes (Figure 7a, b). La vitesse 
moyenne de croissance de ces domaines est de 0,4µm/s (Figure 7c). 
En observant la paroi des domaines en haute résolution an CRM nous avons pu établir 
l’existence, en avant de la paroi, d’une ligne d’environ 3µm de large composée de domaines 
isolés  (Figure 7d). Ces domaines isolés permettent une avance continue de la paroi de 
domaine.  
 
Figure 7 – Formes des domaines sur LN-HPE1 avec !Eex ~ 0 après: (a) 30 s, (b) 114 s 
d'exposition au champ. (c) Rayon effectif des domaines en fonction du temps. (d) Image 
CRM de la paroi des domaines. 
Pour un champ en excès moyen (!Eex = 1,2 kV/mm) on commence par observer au 
bord des électrodes la nucléation de domaines hexagonaux isolés présentant des parois de 
domaines larges et irrégulières. La vitesse de progression de ces parois larges est de 14 µm/s 
(Figure 8d). La croissance est fortement anisotropique, lente selon Y- alors que selon Y+ on 
observe des domaines en forme de traits qui progressent à une vitesse de 120µm/s. 




Figure 8 – Formes des domaines sur LN-HPE1 avec !Eex = 1.2 kV/mm  après: (a) 26 s, 
(b) 30 s, (c) 32 s d'exposition au champ. (d) Position de la BDB en function du temps 
Pour un champ en excès élevé (!Eex = 1,7 kV/mm ) la croissance des domaines à 
partir du bord des électrodes se double de la croissance de parois épaisses (Figure 9) avec une 
vitesse de 60µm/s. La croissance s’arrête quand la vitesse d’élargissement de la paroi chute à 
10µm/s (Figure 9e). 
 
 
Figure 9 – Formes des domaines sur LN-HPE1 avec !Eex = 1.7 kV/mm après: (a) 0.7 s, 
(b) 2.4 s, (c) 4.0 s d'exposition au champ. (d) Position et (e) largeur de la paroi en µm en 
fonction du temps dans les directions Y+ (◻) and Y– (○) directions. 
Sur l’échantillon LN-HPE2, l’évolution commence par la nucléation de domaines 
isolés hexagonaux ayant un rayon maximum de 20 µm pour !Eex = 1,4 kV/mm et 10µm pour !Eex = 2,4 kV/mm. On observe également la formation de domaines en forme de traits étroits 
partant des sommets des hexagones et se propageant le long des directions Y du cristal. Pour !Eex = 1,4 kV/mm les traits partent de 3 sommets non adjacents des hexagones. Pour !Eex = 2,4 kV/mm, ils partent des 6 sommets. En interagissant avec les chaines de micro-
domaines ces traits forment une structure de type toile d’araignée (Figure 10c). 
 
 
Figure 10 – Formes des domaines sur LN-HPE2 avec !Eex = 1.4 kV/mm après: (a) 11.5 s, 
(b) 13.1 s, (c) 15.0 s d'exposition au champ. 
Sur l’échantillon LN-HPE3 pour !Eex = 10,8 kV/mm on observe trois étapes 
d’évolution distinctes : (1) nucléation de domaines en forme de traits, (2) croissance des 
domaines et (3) croisement des domaines. Les traits se développent suivant une direction qui 
fait un angle de 3° par rapport à l’axe Y du cristal (Figure 11a, b). La structure finale a été 
étudiée par CRM (Figure 11c, d, e) et nous avons pu observer 4 configurations de la structure 
quand les traits se croisent : (1) formation de chaines de micro-domaines (2) fusion de micro-
domaines pour former des traits continus, (3) manque de stabilité dans l’orientation des traits 
formés par fusion de micro-domaines, (4) formation de structures quasi périodiques. 
 
 
Figure 11 – Formes des domaines sur LN-HPE3 avec !Eex = 10,8 kV/mm après: (a) 2 s, 
(b) 26 s d'exposition au champ.   
Images CRM de la structure finale, révélant sa nature à différentes profondeurs (c) 105 um, 
(d) 20 um, (e) 6 um 
Echange protonique doux  Soft proton exchange (SPE). 
Sur l’échantillon LN-SPE1-pl nous avons appliqué soit une rampe de tension de pente 
dEs/dt = 0.20 kV/(mm.s), soit un champ continu d’amplitude 10kV/mm. Dans les deux cas la 
nucléation des domaines commence sur la face Z-, puis on voit se développer des domaines en 
forme de traits suivant les trois axes Y du cristal. La figure 12 présente l’évolution des 
structures quand on applique une rampe. Les domaines commencent à se croiser à partir de 
Eth.b = 3,1 kV/mm. La structure finale a été visualisée par PFM sur la face Z- et on observe 
une structure en forme de dendrites (Figure 12d). 
 
 
Figure 12– Evolution des domaines sur l’échantillon LN-SPE1-pl lors de l’application d’une 
rampe de tension de dEs/dt = 0.20 kV/(mm.s).  Pour les différentes figures, l’amplitude du 
champ en kV/mm est de : (a) 2,8 ; (b) 4,6 ; (c) 10,0. Image PFM de la structure finale (d) . 
Lorsqu’on applique un champ constant avec !Eex = 0,5 kV/mm  à l’échantillon LN-
SPE1-pl, on observe la séquence présentée figure 13 et qui comprend trois étapes : (1) 
nucléation des domaines, (2) croissance 1D des domaines en forme de traits, (3) « reflexion » 
des domaines les uns sur les autres.  
Le modèle ß de Kolmogorov-Avrami peut être utilisé pour étudier la cinétique de 
croissance des domaines. Dans ce cas, la surface renversée est proportionnelle à la longueur 
des traits observés puisque leur largeur est constante. La longueur relative des domaines est 
calculée à partir de l’analyse de la structure des domaines à l’instant t : : q(t) = 1 – l(t)/lres, où 
l(t) est la longueur totale des traits à l’instant t et , lres est la longueur totale des traits dans la 
structure finale. Les données expérimentales ont pu être fittées par la formule suivante : 
 q(t) = q0 exp (- t/tob), (2) 
où t0β est le temps caractéristique du processus de renversement de domaines. Le meilleur fit 
est obtenu pour t0β= 63.7±0.6 s. 
La direction de croissance des domaines est à 6° des directions cristallines X et Y. 
 
 
Figure 13 – Evolution des domaines sur l’échantillon LN-SPE1-pl lors de l’application d’une 
champ constant avec !Eex = 0.5 kV/mm après: (a) 16 s, (b) 66 s, (c) 166 s d’exposition au 
champ. (d) Longueur relative des domaines en fonction du temps : black – données 
expérimentales, gray – fitting par l’expression (2). 
Echange protonique doux haut indice High index soft proton exchange (HISoPE) 
Sur l’échantillon LN-HISoPE, nous avons pu observer trois étapes d’évolution lors de 
l’application d’une rampe de tension. (1) nucléation, (2) croissance de domaines en forme de 
traits, (3) agrégations de domaines sans forme générale bien précise (Figure 14a, b, c). 
La structure finale a été étudiée en CRM ce qui a permis de mettre en évidence que 
l’interaction entre les traits et les domaines isolés finit par créer de larges parois de domaines 
symétriques. Ces parois présentent une structure périodique avec une période d’environ 1 µm 
(Figure 14d, e, f). 
 
 
Figure 14 – Evolution des domaines sur l’échantillon LN-HISoPE lors de l’application d’une 
rampe de tension.  Pour les différentes figures, l’amplitude du champ en kV/mm est de : (a) 
8.5, (b) 13.4, (c) 19.4. Images CRM de la structure finale, révélant sa nature à différentes 
profondeurs (c) 20 um, (d) 6 um, (e) 3 um. 
 
Le cinquième chapitre décrit la création de domaine par irradiation des échantillons 
LN-SPE2-pl et LN-SPE2-ch avec un faisceau d’électrons. Avant l’irradiation, la surface de 
ces échantillons avait été recouverte d’une résine adaptée à la lithographie électronique.  
Pour commencer nous avons réalisé des structures de test composées par des domaines 
rectilignes orientés suivant Y formant un réseau de période variant entre 3 et 10 µm. Nous 
avons irradié des zones de largeur 0,5µm avec des doses variant de 0,1 à 1 mC/cm2. Après 
retrait de la résine, nous avons imagés les domaines formés par PFM (Figure 15).  
Pour les fiables dose (≤ 0,7mC/cm2) des domaines submicroniques apparaissent avec 
une densité de domaines décroissant du centre au bord de la zone irradiée (Figure 15d). 
En augmentant la dose, on augmente la taille des domaines formés qui fusionnent pour 
former des traits continus à partir de 0,7mC/cm2. Dans tous les cas ces domaines ne sont pas 
traversants, et les traits continus ont une profondeur de 150 µm. On peut également remarquer 
qu’après l’irradiation, il se forme un certain nombre de domaines très fins qui s’étendent sur 
quelques µm ou voisinage des traits continus. 
 
 
Figure 15 – Image PFM des domaines produits par irradiation avec des doses de : 
(a) 0.4 mC/cm2, (b) 0.7 mC/cm2, (c) 1 mC/cm2. (d) Largeur des domaines obtenus en fonction 
de la dose (les pointillés représentent la largeur de la zone irradiée).  
La dépendance  
La largeur des domaines évolue linéairement en fonction de la dose d’irradiation est 
est donnée par la formule :  
 d(Ds) = dmin + B⋅(Ds - Ds,th), (3) 
ou dmin est la largeur minimale des traits produits, Ds,th est la dose minimale pour observer la 
formation d’un domaine continu et B est une constante. 
 
 
Figure 16 – Evolution de la largeur des domaines en fonction (a) de la dose et (b) de la 
période. 
L’interaction entre plus proches voisins dans le réseau a été étudiée pour des doses 
d’irradiation supérieures à 2 mC/cm2. On a pu établir que la largeur des traits augment jusqu’à 
une période de 7µm et reste constante au-delà (Figure 16b). Dans ce cas on retrouve un 
processus qui commence par la formation de domaine submicroniques due à l’inefficacité du 
mécanisme d’écrantage induit par le guide SPE.  Les quatre étapes de formation des domaines 
en forme de traits continus sont les suivantes : (1) formation de domaines submicroniques 
discrets dont la densité décroit du centre au bord de la zone irradiée ; (2) croissance et fusion 
de ses domaines isolés ; (3)formation des domaines en forme de traits ; (4) élargissement des 
traits par déplacement transverse des parois résultant de la fusion des traits avec les micro et 
nano domaines existant au voisinage des parois. 
Nous avons également étudié la croissance de domaines isolés en limitant l’irradiation 
à des matrices de 10x10 points espacés de 10 µm. Nous avons ainsi exposés plusieurs 
matrices en faisant varier la dose de 10 à 100pC par points. 
L’étude PFM montre que l’on obtient des domaines circulaires à la surface (Figure 
17a). Comme pour les traits, ces domaines ne sont pas traversants. Leur forme ne dépend pas 
de la dose d’irradiation mais leur rayon en est une fonction non linéaire (Figure 17b) similaire 
à celle obtenue sur LN dopé MgO [3].  
Nous avons également montré qu’il était possible d’obtenir des traits orientés suivant 
l’axe X du cristal (Figure 18a) ainsi que des domaines annulaires (Figure 18b). La qualité des 
résultats obtenus nous permet d’affirmer que cette technique permet de produire des domaines 
de n’importe quelle forme et d’optimiser la procédure de fabrication de domaines périodiques 
dans les guides SPE (Figure 18c). 
 
 
Figure 17 – Image PFM de domaines circulaires (a) et variation de leur rayon en fonction de 
la dose (b)  
 
Figure 18 – Image PFM images de domaines périodiques suivant l’axe X du cristal (a), 
domaines annulaires (b), Domaines (lignes claires horizontales) traversant un guide SPE 
(vertical) (c), instabilités au voisinage des parois (d)  
 
Sur l’échantillon LN-SPE2-ch, nous avons écrit des domaines périodiques de période 
variant entre 15,8 et 16,4 µm. Le rapport cyclique des ces réseaux a été contrôlé en jouant sur 
la dose d’irradiation mais l’équipement utilisé ne permettait pas de réaliser en une seule étape 
des structures de plus de 1,5 mm. Pour produire des structures PPLN plus longues nous avons 
donc du déplacer l’échantillon, ce qui compte tenu de la précision insuffisante de la table 
disponible a cause des erreurs de raccord importantes. 
L’observation par PFM des structures fabriquées montre que la géométrie des 
domaines n’est pratiquement pas affectée par la présence des guides SPE contrairement à ce 
qui est observé quand les domaines sont crée par application d’un champ électrique (Figure 
18c). Le rapport cyclique obtenu est de 0,4. Cette étude révèle également l’existence 
d’instabilités au voisinage des parois qui se manifestent par la formation de « doigts » très fin 
(Figure 18d) de longueur 3 µm et séparés en moyenne de 3,6 µm. Ces doigts ne perturbent 
pas de manière significative la structure périodique. 
 
Le sixième chapitre est consacré à l’étude non linéaire des guides SPE traversant les 
structures périodiques induites par irradiation sur la surface Z- des cristaux étudiés.  

 
Figure 20 – Distribution spatiale de l’énergie du mode  (a) fondamental et (b) du second 
harmonique. (c) Variation de la puissance du second harmonique P2  en fonction de la 
puissance de pompe Pω 
Ces résultats montrent qu’il est possible de créer une structure périodique de bonne 
qualité après la fabrication des guides en utilisant l’irradiation par faisceau d’électrons. 
Comme le profil d’indice des guides ne peut pas être contrôlé avec une très grande précision, 
cette combinaison est très intéressante car elle permet de caractériser précisément le profil 
d’indice du guide obtenu et de calculer en fonction la période d’inversion qu’il est nécessaire 
de produire pour obtenir les longueurs d’onde recherchées. 
Principaux résultats 
 
L’étude systématique de l’influence des différents types de couches fabriquées par 
échange protonique sur les qualités des domaines obtenus par inversion de polarisation par 
application d’un champ électrique ou par irradiation par un faisceau d’électrons ont donné les 
principaux résultats suivants. 
Quand un guide SPE est fabriqué dans un cristal de PPLN, la formation de nano-
domaines de 15µm de profondeur dans la zone Z+, peut sensiblement dégrader l’efficacité non 
linéaire. Il est possible d’éviter cette dégradation en augmentant la quantité de BL dans le bain 
acide pour l’échange. 
Quand le cristal présente un guide SPE en surface, on peut observer un champ de 
nucléation des domaines très réduit. Cet effet est lié au gradient de polarisation interne qui se 
forme en même temps que le gradient d’indice. 
L’épaisseur de la couche échangée protons et la différence entre le champ appliqué et 
le champ de seuil de nucléation peuvent changer qualitativement la forme et la vitesse 
d’évolution des domaines. La formation de domaines de type rayon a été observée dans les 
guides présentant un gradient d’indice à la surface.   
La possibilité d’écrire des structures périodiques de grande qualité après la fabrication 
des guides SPE a été démontrée. La qualité de ces guides a été établie en faisant des 




PhD thesis summary  
The relevance of the research.  
Single crystals of the family of lithium niobate (LiNbO3, LN) are considered as basic materials for creat-
ing integrated optical circuits (IOC), due to the unique combination of acousto-optical, electro-optical, 
nonlinear, photoelastic and photovoltaic properties.  
The confinement of the optical radiation in channel waveguides going through periodically poled lithium 
niobate (PPLN), greatly enhance the efficiency of nonlinear optical processes. The creation of complex 
integrated optical devices with periodical domain structure in LN will allow reaching a new level of opti-
cal signal processing.  
A wide range of waveguides creation methods in LN allows precisely control waveguides parameters. 
The most commonly used methods are: titanium diffusion and proton exchange, as well as high-energy 
ion implantation and laser inscription. The waveguides produced by soft proton exchange (SPE) method 
offer low propagation losses together with a high power confinement.  
To combine waveguides and PPLN, two main methods exist: creation of domain structure (DS) in crystal 
with channel waveguides and creation of waveguides in PPLN crystals. 
Domain engineering is an actively developing branch of science aiming at developing a technology to 
produce stable domain structures with given geometric parameters in ferroelectric materials. The applica-
tion of an external electric field by the mean of photolithographically defined electrodes is the basic 
method for PPLN creation. This method allows creating PPLN crystals with period down to 4 µm period. 
However, to create new nonlinear optical devices and photonic crystals one need to create submicron pe-
riods that encourages the development of alternative methods. In addition, significant differences in the 
domain structure kinetics in waveguides prevent using the classical method to create the PPLN. It has 
recently been shown that the use of a focused electron beam is one of the most promising methods to 
form PPLN with submicron periods.  
Domain formation kinetics during polarization reversal in ferroelectric materials under electric field ap-
plication can be considered as a first type phase transition. It is one of the most important fundamental 
objective of condensed matter physics.  
Description of the manuscript 
The first chapter presents the state of the art. The main physical properties of lithium niobate (LN) are 
given here. Kinetic approach of domain structure (DS) evolution during polarization switching in ferroe-
lectric materials has been given [1]. In this approach, the driving force of the nucleation process is the 
electric field equals to the sum of (1) the external field (Eex) produced by applied voltage, (2) the residual 
depolarization field (Erd) produced by bound charges and external screening charges which depends on 
the domain shape and size, (3) the bulk screening field (Eb) governed by bulk screening processes. The 
screening ineffectiveness (R) representing the ratio between switching rate (1/ts) and bulk screening rate 
(1/!scr) is the important parameters as part of this approach. The ineffective screening (R >> 1) makes the 
switching conditions highly non-equilibrium, which leads to qualitative change of the domain kinetics 
and realization of the “discrete switching” by the formation of self-organized fractal nano-domain struc-
tures, such as broad domain boundary (BDB) and web-like nano-domain ensembles [2]. The features of 
DS kinetics during switching by focused electron beam (e-beam) irradiation have been presented [3]. 
The maim methods of waveguides (WG) creation in LN have been described [4]. The features of known 
variants of proton exchange process (PE) have been reviewed: (a) “hard” PE (PE) [4], (b) PE with subse-
quent annealing (APE), (c) reverse PE (RPE) [5], (d) “soft” PE (SPE) [6], (e) high index “soft” PE 
(HISoPE) [7]. The combination of several variants is possible. It has been shown the SPE is under the 
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great scientific interest due to (a) preservation of electro- and nonlinear-optic coefficients in full WG of 
LN [6], (b) electro optic operation with surface SPE WG are much easily achievable than with RPE [8] 
and (c) higher index changes offer less bending losses [9]. The disadvantage of SPE is unsymmetrical 
WG profile resulting in less overlap [5]. 
The different methods of fabricating periodically poled lithium niobate (PPLN) have been reviewed. The 
main advantages of PPLN creation by applying un external electric field to lithography determined peri-
odical electrodes have been described [1]. By this method, the shortest period obtained today is 4 µm and 
about 1 µm for through and non-through domains [1]. The possibility to create PPLN by focused e-beam 
irradiation has been shown [3]. This method can be used to creation of submicron periods of PPLN that 
gives the opportunity to use counterpropagating nonlinear-optical (NLO) processes. 
The main modern experimental methods of LN kinetic and static investigation have been described. The 
optical polarized microscopy can be used for in situ DS kinetics visualization with high time resolution 
[10]. The selective chemical etching can be used for static DS revelation in topography [10] visualizing 
by optical, atomic force or scanning electron microscopies. Piezoresponse force microscopy (PFM) is 
nondestructive method for DS visualization with lateral resolution up to 10 nm [10]. Confocal Raman 
microscopy (CRM) can be used for static DS visualization in the bulk of the sample and reconstruction of 
DS evolution [11]. 
The basics of NLO processes in PPLN have been given. The interest of the quasi phase matching (QPM) 
scheme to increase the conversion efficiency of a coherent wave has been presented [12].  
 
The second chapter describes the techniques used to study the samples giving details on the used 
equipment, the measuring procedures and the way results have been processed.  
The samples under investigation were parts of 0.5-mm-thick Z-cut congruent lithium niobate (CLN) wa-
fer. For PPLN creation before creation of WG the switching by applying of external electric field to li-
thography determined periodical electrodes and continuous electrode on Z+ and Z– polar surface respec-
tively has been used. The PE process has been done in evacuated zirconium container with benzoic acid 
(BA) diluted by lithium benzoate (LB) at the temperature of 300 °C. For channel WG creation the 200-
nm-thick SiO2 mask has been deposed on one of the polar surfaces before PE process. 
For investigation of PE process influence on PPLN the SPE WG with different proton concentration have 
been created using different LB concentration. The process of PPLN creation in SPE WG on Z– covered 
by electron resist polar surface by e-beam has been investigated. The features of DS kinetic have been 
obtained during polarization reversal under application of the external electric field to LN with HISoPE 
and HPE planar WG. The PPLN-SPE1sc-ch+ sample has been cooled after PE process with controlled 
rate about 5 °С/min. The cooling rate of others samples was higher than 15 °С/min at the beginning of 
process. The main sample properties are given in Table 1. 
Table 1 – Main parameters produced waveguides 
 
DS before WG 
creation 
WG tipe PE duration, h LB, % 
WG thick-
ness, µm 
PPLN-SPE1-ch+ periodical channel on Z+ 72 2.9 0.8 
PPLN-SPE1sc-ch+ periodical channel on Z+ 72 2.9 0.8 
LN-SPE1-pl monodomain planar 72 2.9 0.8 
PPLN-SPE2-ch+ periodical channel on Z+ 72 3.1 0.6 
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by analyzing the film of domains formation. Analysis of the ray growth anisotropy has been made for 
increasing and constant fields using Fourier transform method. 
To visualize the DS by optical microscopy we first performed a selective etching in pure HF during 60 
second at room temperature and then observed the structure with a polarizing microscope Olympus BX-
51 (Olympus Corporation, USA). The investigation of the topography associated to the DS has also been 
studied by AFM and PFM on scanning probe microscopes NTEGRA Aura (NT-MDT, Russia) and MFP 
3D (Asylum research, Oxford Instruments, USA). A modulated voltage with a frequency fmod varying 
from 20 to 100 kHz and an amplitude from 5 to 10 V has been applied to the tip during the PFM process. 
To study local polarization switching we used NSG-10/Pt conductive probes (NT-MDT, Russia) with a 
typical radius of curvature of about 35 nm and a resonance frequency of about 240 kHz. A rectangular 
pulse with a duration tsw from 10 ms to 100 s and an amplitude from 10 to 200 V has been applied to the 
tip to obtain local switching. CRM investigation have been done on NTEGRA Spectra (NT-MDT, Rus-
sia) using He-Ne laser with wavelength 632,8 nm and power 9 mW and diffraction grating with 1800 
grooves per mm and spectral resolution 0.8 cm-1. 
The domain patterning by e-beam was made by irradiation of the Z– surface of CLN with a scanning 
electron microscope (Auriga Crossbeam workstation, Carl Zeiss) with Schottky field emission gun. The 
exposure parameters and e-beam positioning were controlled by the e- beam lithography system Elphy 
Multibeam from Raith GmbH. The design was specified using the Raith Nanosuite software. Dot (lattice 
of dots) and stripe (periodic stripe grating) exposures were used. The e-beam diameter was about 10 nm. 
The sample was irradiated at accelerating voltage of 10 kV and e-beam current (I) of 1.3 nA. The irradia-
tion doses (the charge in the incident beam) were defined as Dd = I×t for dot exposure and as Ds = I×t/S 
for stripe exposure, where t is the exposure time and S is the stripe area. SHG experiments were done 
using a TUNICS T100S-HP tunable laser with a fiber amplifier delivering 100 mW within the wave-
length range 1530 to 1570 nm. The normalized efficiency in %/(W.cm2) has been calculated for each 
waveguide as η = P2ω/(Pω2⋅L2)⋅100%, where Pω and P2ω are the power of the fundamental and of the SH 
waves respectively, L is the length of the periodically poled section of the waveguides we used. 
 
In the third chapter, we present the study of the influence of the PE process on the periodic domain 
structure. In the Z+ sections, isolated nano-domains have been observed by PFM on the border of SPE 
channel waveguides realized on PPLN (Figure 3a,b,c). The visualization by SEM revealed that nano-
domains with a triangular shape oriented along the X crystallographic directions and an average size of 
20±5 nm form a dense DS covering all the Z+ area. No nano-domain has been observed on Z– PPLN parts 
(Figure 3d). In these samples, we have created similar nano-domains by applying a tension through a 
PFM tip to study their size as a function of the application time (Figure 4d) and the applied voltage 
(Figure 4c). This study has been performed inside (Figure 4a) and outside (Figure 4b) the SPE channel 
waveguides of PPLN-SPE1-ch sample. 
 
 
Figure 3 – Domain structure images: (a), (b), (c) PFM, (d) SEM of LN-SPE1-ch 
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The experimental data of r(tsw) and r(Usw) has been fitted by equation from [14]: 
 r(Usw) = a⋅(Usw – Uth) и r(tsw) = b⋅tsw0,5 + c, (1) 
The threshold voltage Uth = 20 V and Uth = 120 V for inside and outside WG respectively has been ob-
tained. The Uth increasing can be attributed to easier backswitching process inside the WG due to less 
efficient bulk screening inside modified layer. 
 
 
Figure 4 – Typical arrays of isolated domains produced by local switching (a) inside waveguide (circles) 
and (b) outside waveguide (triangles). Dependence of the effective domain radius (c) on the switching 
amplitude and (d) on the switching duration. Sample LN-SPE1-ch. 
 
Figure 5 – SEM domain structure images of LN-SPE1-pl on initial surface and at depth (b) 3.5 um, and 
(c) 12 um. Black triangles are decreasing with depth. 
As the CRM resolution is not sufficient, to visualize the DS in the bulk, we polished the sample with an 
angle of 6 minutes. The DS has then be visualized by SEM after selective etching (Figure 5). The investi-
gated nano-domains have a depth of about 15 um and a shape of triangular pyramid. The formation of 
such DS inside the WG reduces the conversion efficiency, changes the QPM conditions and may be re-
sponsible for additional losses. 
The temperature changes during the SPE process could induce a high enough pyroelectric field responsi-
ble for domain reversal in the Z+ part of PPLN. In order to avoid this pyroelectric field, we slowed down 
the cooling rate for sample LN-SPE1sc-ch+ to 5 °С/min. The result is that micro organized nano-domains 
have been visualized by PFM (Figure 6a,b) and SEM (6c) all along the channel WG. 
 
 
Figure 6 – Domain structure images: (a), (b) PFM and (c), (d) SEM of (a), (b), (c) PPLN-SPE1sc-ch+ and 
(d) PPLN-SPE2-ch+ 
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The SEM observation revealed that the size of these nano-domains is also 20 nm (Figure 6c). Therefore, 
the slow cooling rate does not allow avoiding polarization reversal in PPLN during the poling process. 
The extraordinary index gradient as a function of the depth indicates the inhomogeneity of the spontane-
ous polarization in the polar direction. Build-in internal field due to this inhomogeneity can be a reason 
for the formation of micro- and nano-domains inside the SPE WG. 
The PPLN-SPE2-ch+ sample has been produced using a higher LB percentage in the melt. This resulted 
in decreasing the amplitude of the gradient index profile. After etching , the SEM observation reveals that 
the DS (Figure 6d) is nearly free of nano-domains which may be the right way to obtain unperturbed 
QPM conditions in the waveguide. 












To explain the nano-domains formation during the PE process, we measured the nucleation threshold 
field on LN-HPE3, LN-SPE1-pl and LN-HISoPE samples by applying an increasing field with a growth 
rate dE/dt = 0.2 kV/(mm s) (Figure 2а). It has been shown previously [15] that the Eth.n insignificantly in-
creases with the depth of the step WG. In this study, we have observed for the first time a giant reduction 
of Eth.n in LN presenting a gradient WG near the surface (Figure 2b). 
To observe the one order of magnitude smaller nucleation threshold field in LN-SPE1-pl , we used a field 
growing rate dE/dt = 0.08 kV/(mm s). This reduction can be attributed to the action of the bias field creat-
ed by the spontaneous polarization gradient associated to the graded WG. This effect is more pronounced 
in the WG where the gradient is starting from the surface. 
 
The fourth chapter contains the results of the investigation of the DS kinetic features during the switch-
ing field application to the CLN with different planar WG. 
Hard proton exchange (HPE). The DS evolution during application of a constant electric field depends 
on the WG thickness and on the excess field "Eex equal to the difference between the applied field Es  and 
the threshold nucleation field Eth, "Eex = Es – Eth. 
In sample LN-HPE1 for low excess field ("Eex ~ 0) the domain evolution starts with nucleation and con-
tinuous growth of few isolated domains presenting the conventional hexagonal shape over the whole area 
under the electrode (Figure 7a,b). Average velocity of the domain growth is about 0.4 µm/s (Figure 7c).  
Sample 
Threshold field  
Eth.n, kV/mm 
WG profile References 
LN-HPE2 21,6 step-like [15] 
LN-HPE1 21,3 step-like [15] 
CLN 21,0 no WG [1] 
LN-HISoPE 5,2±0,3 step- and gradient-like - 
LN-HPE3 4,2±0,1 step- and gradient-like - 
LN-SPE1-pl 2,8±0,1 gradient-like - 
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The static domain structure obtained with high a spatial resolution by CRM allowed to reveal the exist-
ence of a stripe area filled with isolated domains (width about 3 mm) in front of the domain wall (Figure 
7d). The existence of the observed submicron isolated domains leads to a continuous wall motion. 
 
 
Figure 7 – Domain structure evolution in LN-HPE1 with "Eex ~ 0. Time intervals from the beginning of 
the pulse: (a) 30 s, (b) 114 s. (c) Dependence of effective domain radius on time. (d) CRM images of 
nano-domains in front of the domain walls 
 
Figure 8 – Domain structure evolution in LN-HPE1 with "Eex = 1.2 kV/mm. Time intervals from the be-
ginning of the pulse: (a) 26 s, (b) 30 s, (c) 32 s. (d) Dependence of the BDB position on time 
For medium excess field ("Eex = 1,2 kV/mm), the domain evolution (Figure 8) starts with the nucleation 
of isolated hexagonal domains with irregular-shaped BDB under the edge of the electrode. Averaged 
sideways growth velocity for domain with BDB is 14 µm/s (Figure 8d). A pronounced anisotropy of the 
domain growth has been observed. The BDB grows slowly in the Y– direction, while the narrow optically 
visualized domain rays (“streamers”) appear and grow rapidly along Y+ direction with a velocity of 
120µm/s. Interaction between the growing streamers results in formation of self-organized quasi-regular 
domain structure. 
For high excess field ("Eex = 1,7 kV/mm) the domain evolution during the switching is accompanied by 
the growth of a wide BDB (Figure 9). This process starts with the formation of domains near the edge of 
the electrode. Sideways motion velocity of the BDB front is about 60 µm/s. The domain growth stops as 




Figure 9 – Domain structure evolution in LN-HPE1 with "Eex = 1.7 kV/mm. Time intervals from the be-
ginning of the pulse: (a) 0.7 s, (b) 2.4 s, (c) 4.0 s. Dependence of (d) µm/s position on time and (e) BDB 
widths in Y+ (◻) and Y– (○) directions 
 
In sample LN-HPE2 the domain evolution starts with nucleation and growth of isolated hexagonal do-
mains with a maximum radius of about 20 µm for "Eex = 1,4 kV/mm and about 10 µm for "Eex = 2,4 kV/mm. The formation of narrow domain rays (“streamers”) on hexagonal vertices and grow-
ing along Y direction have been observed. For "Eex = 1,4 kV/mm streamers were formed on three nonad-
jacent vertices, for "Eex = 2,4 kV/mm – on all vertices. Streamers interaction with nano-domains chains 
resulted in web-like DS (Figure 10c). 
 
 
Figure 10 – Domain structure evolution in LN-HPE2 with "Eex = 1.4 kV/mm. Time intervals from the 
beginning of the pulse: (a) 11.5 s, (b) 13.1 s, (c) 15.0 s 
In sample LN-HPE3 for "Eex = 10,8 kV/mm three typical stages of domain structure formation have been 
observed: (1) domain nucleation, (2) domain growth, and (3) branching of domain structure. The meas-
ured value of the deviation of the domain rays growth direction is about 3 degrees regarding to Y crystal-
lographic axis (Figure 11a,b). The final domain structure has been investigated by CRM (Figure 11c,d,e). 
Four stages of evolution of the domain structures have been observed: (1) formation of self-assembled 
microdomain chains, (2) merging of isolated domains and domain rays formation, (3) lack of domain ray 
wall stability after certain width resulted from discrete domain switching and merging, and (4) formation 




Figure 11 – Domain structure evolution in LN-HPE3 with "Eex = 10.8 kV/mm. 
Time intervals from the beginning of the pulse: (a) 2 s, (b) 26 s.  
CRM images at different depth of resulted domain structure (c) 105 um, (d) 20 um, (e) 6 um 
Soft proton exchange (SPE). Domains evolution in LN-SPE1-pl sample during application of an 
increasing field with a rate of dEs/dt = 0.20 kV/(mm.s) or a fixed amplitude Es = 10 kV/mm starts by do-
main nucleation at the Z– polar surface and continuous growth of domain rays in three preferential Y di-
rections (Figure 12). It has been observed that domain rays branching starts at Eth.b = 3,1 kV/mm. The 
final domain structure has been visualized by PFM on the Z– polar surface. A self-assembled dendrite 
domain structure has been observed (Figure 12d). 
 
Figure 12 – Domains structure evolution in LN-SPE1-pl under application of an increasing switching 
field. Field amplitudes, kV/mm: (a) 2.8, (b) 4.6, (c) 10.0. (d) PFM images of the final domain structure 
Domains structure evolution in LN-SPE1-pl by application of a constant electric field with amplitude "Eex = 0,5 kV/mm (Figure 13) consisted on three consecutive stages: (1) domains nucleation, (2) 1D 
growth of domain rays and (3) reflection of growing domain rays. 
 
Figure 13 – Domain structure evolution in LN-SPE1-pl under application of a constant switching field 
with "Eex = 0.5 kV/mm. Time intervals from the beginning of the pulse: (a) 16 s, (b) 66 s, (c) 166 s. 
(d) Relative time dependence of the domain ray length: black – experimental data, red – fitting by expres-
sion (2) 
The Kolmogorov-Avrami β-model for 1D domain growth can be used for analysis of the switching kinet-
ics. In this case, the switched area is proportional to the domain ray length due to constant ray width. The 
relative length of the of domain rays has been calculated (Figure 13d) by analysis of the instantaneous 
domain patterns: q(t) = 1 – l(t)/lres, where l(t) is the total length of domain rays for each domain pattern, 
lres is the total domain length for final domain pattern. 
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The experimental data have been fitted by the following dependence 
 q(t) = q0 exp (- t/tob), (2) 
where t0β is the characteristic time constant of the switching process. The best fit value t0β= 63.7±0.6 s. It 
has been shown that the domain rays growth direction deviated on about 6 degrees regarding X and Y 
crystallographic directions. 
High index soft proton exchange (HISoPE). In LN-HISoPE samples, during application of an increas-
ing switching field, three stages of evolution of the domain structure have been observed : (1) domain 
nucleation, (2) domain ray growth, and (3) formation of domains with no precise shape (Figure 14a,b,c,). 
The investigation of the final domain structure has been done by CRM. Formation of symmetric broad 
domain boundary has been observed as a result of the merging of growing domain rays and discrete do-
mains. These BDB present a periodic structure with a period of about 1 µm (Figure 14d,e,f). 
 
Figure 14 – Domain structure evolution in LN-HISoPE under application of the increasing switching 
field. Field amplitudes, kV/mm: (a) 8.5, (b) 13.4, (c) 19.4. CRM images at different depth of resulted do-
main structure (c) 20 um, (d) 6 um, (e) 3 um 
 
In the fifth chapter the results of DS creation by e-beam in LN-SPE2-pl and LN-SPE2-ch– samples are 
given. Before writing the domains, the surface of the sample was covered by a layer of resist adapted to 
electronic lithography. 
Test stripe domain patterns oriented along Y direction with periods (P) ranging from 3 to 10 µm were 
formed using doses ranging from 0.1 to 1 mC/cm2. The irradiated stripe width was 0.5 µm. After resist 
removal we revealed the influence of the dose on the domain patterns at the polar surface visualized by 
PFM (Figure 15) .  
At low doses (0.1-0.7 mC/cm2), submicron domains appear with a normalized switched domain area de-
creasing from the center to the border of the irradiated stripe (Figure 15d). Increasing the dose enlarges 
the switched domain area due to domains growth and merging. The formation of continuous stripe do-
mains was obtained for dose above 0.7 mC/cm2. In all cases, the obtained domains are non-through with 
their maximum depth up to 150 µm for continuous stripes in the studied dose range. It is necessary to 
point out that after e-beam irradiation a number of small domains appear in the vicinity of the stripe do-
main wall at any dose. 
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Figure 15 – PFM images of domains appearing after e-beam stripe exposure for different doses: 
(a) 0.4 mC/cm2, (b) 0.7 mC/cm2, (c) 1 mC/cm2. 
(d) Dependences of the profile of the switched domain area as a function of the charge dose (the dashed 
lines indicate the area that was exposed by e-beam irradiation) 
The typical dependence of stripe width on dose for continuous stripes with period of 10 µm has been re-
vealed (Figure 16a). The stripe width linearly depends on dose: 
 d(Ds) = dmin + B⋅(Ds - Ds,th), (3) 
where dmin is the minimal width of the stripe domain, Ds,th is the threshold dose necessary for the for-
mation of continuous stripes domain and B is a constant. 
 
Figure 16 – The dependencies of stripe width on (a) dose and (b) period 
The interaction between neighboring domains in the gratings has been studied for doses larger 
than 2 mC/cm2. It has been shown that the stripe domain width increases with the period up to 7 um and 
remains almost constant for the larger periods (Figure 16b). The observed evolution of the domain struc-
ture consisting in the formation of isolated submicron domains is caused by the ineffective screening of 
the depolarization field caused by the graded layer produced by the SPE process. 
The main stages of the domain stripes formation are the following : (1) discrete switching with appear-
ance of isolated submicron-scale domains with decreasing of the switched area from the center to the bor-
der of the irradiated stripe; (2) growing and merging of isolated domains; (3) formation of stripe domains; 
(4) further spreading of the stripe domains by sideways wall motion with step generation by merging with 
isolated micro- and nano-domains appeared in front of the wall.   
The growth of isolated domains as a function of dot exposure has been studied. Several patterns of 10×10 
dots with a 10-µm-period were irradiated, with dose increasing from one pattern to the other and ranging 
from 10 to 100 pC. The formation of circular domains at the irradiated polar surface was revealed by 
PFM (Figure 17a). The absence of domains on the opposite polar surface indicates that the domains were 
non-through domins. Increasing the dose do not modify the domain shape. The monotonic nonlinear de-
pendence of domain radius (Figure 17b) as a function of the deposited charge is similar to that obtained in 
MgO:LN without PE layer [3]. The possibility to produce stripe domain structures oriented along the X 
crystallographic direction (Figure 18a) as well as ring-shaped domain (Figure 18b) has been established. 
The high quality of the obtained domain patterns allowed us to claim that the used technique could be 
applied to the formation of domains with arbitrary shape in SPE waveguides. The obtained results al-
lowed us to optimize the procedure to fabricate periodically poled waveguides (Figure 18c).  
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Figure 17 – PFM image of (a) circular domain array and (b) dose dependence of domain radius 
 
Figure 18 – PFM images of (a) periodical domain structure oriented along X-direction, (b) ring-shaped 
domain, (c) SPE waveguide (vertical) going through periodical domain structure (horizontal): dark – ini-
tial domain state, light – switched domains, (d) domain fingers 
In LN-SPE2-ch– the periodical DS with periods ranging from 15.8 to 16.4 um has been created. Tuning 
the irradiation parameters allowed us to control the duty cycle. On the used equipment, the size of the 
produced domain patterns was limited to an area of 1.5×1.5 mm2. Producing larger PP areas requires 
moving the sample by stage translation, which introduced some stitching errors due to the limited preci-
sion of the used translation table.  
The observation by PFM revealed that the e-beam patterning was nearly not affected by the presence of 
the waveguide in contrast to what was observed for electric field poling (Figure 18c). The duty cycle was 
close to 0.4.  
We were also able to observe domains wall instabilities, resulting in the formation of quasi-regular very 
thin finger-like DS (Figure 17d) 3 µm in length and separated by an average distance of  about 3.6 µm. 
These fingers do not significantly perturb the periodic domain orientation. 
 
The sixth chapter is devoted to the nonlinear characterization (SHG investigation) of the gradient SPE 
WG going trough e-beam written periodical domains formed on the Z– polar surface.  
The SHG spectra were obtained in SPE waveguides with different width (5, 6, 7, 8 µm), three different 
periodic domain structures (16.0, 16.2 and 16.4 µm) and two interaction lengths (1.5 and 6.0 mm). In-
creasing the poling period from 16.2 µm to 16.4 µm or changing the waveguide width from 5 to 8 µm 
leads to the theoretically predicted increasing of the phase matching wavelength (Figure 19a,b). The in-
fluence of the interacting length on the bandwidth is also what theory predicts (Figure 19c). 
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The main results 
The systematic investigation of the various kinds of Proton Exchanged layers on the qualities of the do-
main structure obtained by polarization reversal induced by application of an external electric field or by 
e-beam irradiation has given the following main results: 
When a SPE waveguide is created in a PPLN crystal, the PPLN structure can be degradaded by the for-
mation of 15-µm-long nano-domains mainly observed in the Z+ region . It is possible to avoid this degra-
dation of the PPLN structure by reducing the amplitude of the refractive index gradient creating the 
waveguide. 
We observed for the first time a huge reduction of the nucleation threshold field in SPE waveguides. 
This reduction is attributed to the influence of an internal displacement field due to the presence of the 
gradient of the spontaneous polarization in the polar direction. 
It was shown that the thickness of the proton exchange layer and the value of the electric field in excess to 
the nucleation threshold field qualitatively change the domain evolution and kinetic. The formation of 
domain rays has been revealed in gradient index waveguides.  
The possibility to write good quality periodical domain structures by focused electron beam in LN crystal 
after the formation of channel SPE waveguides has been demonstrated and the good nonlinear perfor-
mances of these structures have been established through second harmonic generation experiments using 
a pump wavelength in the telecommunication range. 
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Актуальность темы исследования и степень ее проработанности 
Монокристаллы семейства ниобата лития (LiNbO3, LN) 
рассматриваются в качестве основного материала для создания элементов 
интегрально-оптических схем (ИОС), благодаря уникальному сочетанию 
акустооптических, электрооптических, нелинейно-оптических, фотоупругих 
и фотоэлектрических свойств. 
Распространение оптического излучения по канальным волноводам 
через регулярную доменную структуру (РДС) в LN позволит значительно 
усилить эффективность нелинейно-оптических процессов. Создание ИОС на 
основе волноводов с РДС в LN позволит перейти на качественно новый 
уровень управления сигналами, передаваемыми по оптическому волокну. 
Обширный набор методов создания волноводов в LN позволяет с 
высокой точностью контролировать их параметры. К наиболее широко 
применяемым методам относятся: диффузия титана и протонный обмен, а 
также имплантация ионов высоких энергий и лазерная запись. Созданные 
методом протонного обмена волноводы обладают малыми потерями, 
высокой степенью оптической локализации и применимы для лазерного 
излучения с длиной волны, лежащей в полосе пропускания 
телекоммуникационных систем. 
Существует два альтернативных подхода к изготовлению волноводов с 
РДС: создание доменной структуры (ДС) в кристалле с канальными 
волноводами и создание волноводов в кристалле с РДС. Для реализации 
первого подхода нужно исследовать особенности кинетики ДС в кристалле с 
модифицированным поверхностным слоем. Второй подход требует изучения 
влияния протонного обмена на РДС.  
Доменная инженерия является активно развивающейся отраслью науки 
и технологии по созданию в сегнетоэлектрических материалах стабильной 
ДС с заданными геометрическими параметрами. Основным методом 
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создания РДС в LN является приложении внешнего электрического поля с 
помощью системы электродов, изготовленных с использованием 
фотолитографии. Этот метод позволяет формировать РДС с периодом до 
4 мкм, однако для создания ряда нелинейно-оптических устройств и 
фотонных кристаллов нужны субмикронные периоды, что стимулирует 
разработку альтернативных методов. Кроме того, существенные отличия 
кинетики ДС в волноводах затрудняют использование классических методов 
создания РДС. Недавно показано, что использование сфокусированного 
электронного луча является одним из наиболее перспективных методов 
формирования РДС с субмикронными периодами.  
Кинетика ДС при переключении поляризации в сегнетоэлектрических 
материалах под действием электрического поля может быть рассмотрена как 
аналог фазового перехода первого рода, и является важной фундаментальной 
задачей физики конденсированного состояния. 
Таким образом, комплексное исследование воздействия процесса 
протонного обмена на РДС, а также на кинетику ДС при переключении 
поляризации при приложении внешнего электрического поля и при 
облучении сфокусированным электронным лучом актуально как для 
практического применения, так и для решения фундаментальных задач. 
Целью работы являлось исследование влияния волноводов, 
полученных различными вариантами метода протонного обмена, на 
параметры ДС и на кинетику доменов при переключении поляризации в 
ниобате лития. 
Основные задачи: 
1. Исследовать влияние мягкого протонного обмена на регулярную ДС в 
монокристаллах ниобата лития. 
2. Исследовать кинетику ДС при переключении поляризации в 
монокристаллах ниобата лития с планарными волноводами, 
полученными различными вариантами протонного обмена. 
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3. Исследовать процесс создания ДС сфокусированным электронным 
лучом в планарных волноводах, полученных методом мягкого 
протонного обмена.  
4. Исследовать процесс формирования регулярной ДС в канальных 
волноводах, полученных методом мягкого протонного обмена. 
5. Измерить в канальных волноводах, полученных методом мягкого 
протонного обмена, с регулярной ДС генерацию второй гармоники 
лазерного излучения с длиной волны в полосе пропускания для 
телекоммуникационных систем. 
Объекты исследования. Исследовались влияние протонного обмена 
на регулярную доменную структуру в ниобате лития и особенности кинетики 
доменной структуры в ниобате лития с волноводами, полученными 
различными вариантами протонного обмена при переключении поляризации 
приложением внешнего электрического поля и при помощи 
сфокусированного электронного луча. 
Научная новизна работы заключается в том, что 
1. Впервые выявлено формирование приповерхностной нанодоменной 
структуры в результате создания градиентных волноводов. Предложен 
способ, не приводящий к формированию нанодоменов. 
2. Показано, что изменение толщины слоя протонного обмена и величины 
превышения поля переключения над пороговым значением 
качественно изменяет кинетику доменной структуры.  
3. Впервые обнаружено гигантское уменьшение порогового поля, 
вызванное наличием внутреннего поля смещения в приповерхностных 
слоях с градиентом спонтанной поляризации, созданным протонным 
обменом в ниобате лития. 
4. Впервые при помощи сфокусированного электронного луча создана 
регулярная доменная структура в канальных волноводах, и 
продемонстрирована возможность создания доменов произвольной 
формы в планарных волноводах. 
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5. В канальных градиентных волноводах с регулярной ДС получена 
генерация второй гармоники излучения с длиной волны в полосе 
пропускания телекоммуникационных систем. 
Практическая значимость  
1. Полученные результаты будут использованы для создания оптических 
волноводов с регулярной доменной структурой в ниобате лития. 
2. Изученные особенности кинетики доменной структуры в ниобате 
лития с волноводами, созданными методами протонного обмена, при 
переключении поляризации приложением внешнего электрического 
поля позволят оптимизировать методы создания регулярной доменной 
структуры. 
3. Разработанный способ формирования регулярной доменной структуры 
при воздействии фокусированного электронного луча в ниобате лития 
с градиентными канальными волноводами будет использован для 
изготовления интегрально-оптических устройств. 
Теоретическая значимость  
1. Исследован процесс формирования приповерхностной нанодоменной 
структуры при создании градиентных волноводов. 
2. Выявлены стадии формирования доменной структуры при облучении 
сфокусированным электронным лучом ниобата лития, покрытого 
слоем резиста. 
3. Обнаружено гигантское уменьшение порогового поля, вызванное 
наличием внутреннего поля смещения в приповерхностных слоях с 
градиентом спонтанной поляризации, созданным протонным обменом. 
Положения, выносимые на защиту 
1. В градиентных канальных волноводах, изготовленных методом 
мягкого протонного обмена, нарушается выполнение условий фазового 
квазисинхронизма в регулярной доменной структуре за счет 
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формирования нанодоменов под действием поля смещения, созданного 
градиентом спонтанной поляризации. 
2. Уменьшение градиента показателя преломления в волноводе позволяет 
уменьшить поле смещения ниже порога образования нанодоменов и 
избежать деградации регулярной доменной структуры, приводящей к 
нарушению выполнения условий фазового квазисинхронизма. 
3. Гигантское уменьшение порогового поля зародышеобразования в 
ниобате лития за счет создания градиентного планарного волновода 
методом мягкого протонного обмена, вызвано формированием в 
приповерхностном слое незаэкранированного деполяризующего поля. 
4. Дискретное переключение поляризации в ниобате лития со 
ступенчатыми планарными волноводами вызвано уменьшением 
эффективности внешнего экранирования деполяризующих полей, а 
формирование и рост доменных лучей при наличии градиента 
поляризации вызваны неэффективным объемным экранированием. 
5. Изотропный рост доменов при облучении сфокусированным 
электронным лучом ниобата лития с градиентным планарным 
волноводом обусловлен слиянием растущего домена с 
изолированными нанодоменами. 
Методология и методы. Подробные экспериментальные исследования 
кинетики и статики доменной структуры были получены с использованием 
современного высокоточного аналитического оборудования. Визуализация 
кинетики доменной структуры осуществлена с помощью поляризационного 
микроскопа при приложении внешнего электрического поля. Статическая 
поверхностная доменная структуры была визуализирована при помощи 
сканирующей микроскопии пьезоэлектрического отклика и после 
селективного травления при помощи сканирующей электронной 
микроскопии, доменная структура в объеме кристалла – при помощи 
конфокальной микроскопии комбинационного рассеяния. Создание 
доменной структуры в градиентных волноводах было произведено 
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сфокусированным электронным лучом. Исследование генерации второй 
гармоники производилось с помощью перестраиваемого лазера и детекторов. 
Достоверность полученных результатов. При проведении измерений 
использовалось современное поверенное и калиброванное оборудование. 
Надежность результатов экспериментов подтверждена высокой 
статистической достоверностью полученных данных, использованные 
методы обработки которых современны, независимы, согласуются с 
результатами других авторов и не противоречат известным физическим 
моделям. 
Апробация результатов. Основные результаты были представлены на 
20 Всероссийских и международных конференциях и симпозиумах: 10th 
International Symposium on Ferroic Domains (20-24.09.2010 Prague, Czech 
Republic); XIX и XX Всероссийских конференциях по физике 
сегнетоэлектриков (20-23.06.2011, Москва, и 18-22.08.2014, Красноярск); 12th 
and 13th European Meeting on Ferroelectricity (26.06-02.07.2011, Bordeaux, 
France and 28.06-03.07.205, Porto, Portugal), 21st International Symposium on the 
Applications of Ferroelectrics with 11th European Conference on Applications of 
Polar Dielectrics with International Symposium Piezoresponse Force Microscopy 
and Nanoscale Phenomena in Polar Materials (16-20.07.2012 Aveiro, Portugal), 
Joint international symposium “11th International Symposium on Ferroic Domains 
and Micro- to Nanoscopic Structures” and “11th Russia/CIS/Baltic/Japan 
Symposium on Ferroelectricity” (20-24.08.2012, Ekaterinburg), Joint UFFC, EFTF 
and PFM Symposium (21-25.07.2013, Prague, Czech Republic), 13rd International 
Meeting on Ferroelectricity (02-06.09.2013, Krakow, Poland), XIV и XVI 
Всероссийских школах-семинарах по проблемам физики конденсированного 
состояния вещества (20-26.11.2013 и 12-19.11.2015, Екатеринбург), European 
Conference on Applications of Polar Dielectrics (07-11.07.2014, Vilnius, 
Lithuania), International Conference "Piezoresponse Force Microscopy and 
Nanoscale Phenomena in Polar Materials" combined with International Youth 
Conference "Functional Imaging of Nanomaterials" (14-17.07.2014, 
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Ekaterinburg), XIX Российском симпозиуме по растровой электронной 
микроскопии и аналитическим методам исследования твердых тел (1-
5.06.2015, Черноголовка), The International Workshop “Phase Transitions and 
Inhomogeneous States in Oxides” (22-25.06.2015, Kazan), 12th Multinational 
Congress on Microscopy (23-28.08.2015, Eger, Hungary), International Workshop 
“Modern Nanotechnologies” (27-29.08.2015, Ekaterinburg), 8th International 
Seminar on Ferroelastic Physics (13-16.09.2016, Voronezh), 7th International 
Symposium on Optical Materials (29.02-4.03.2016, Lyon, France), 18th European 
Conference on Integrated Optics (18-21.05.2016, Warsaw, Poland). 
Публикации и личный вклад автора 
Основные результаты исследований опубликованы в 35 печатных 
работах (в том числе в пяти статьях в рецензируемых научных журналах из 
перечня ВАК и в 30 тезисах Всероссийских и международных конференций). 
Диссертационная работа выполнена в рамках соглашения на написание 
диссертации под двойным научным руководством между Университетом 
Ниццы София Антиполис в лаборатории физики конденсированного 
состояния и Уральским федеральным университетом имени первого 
Президента России Б.Н. Ельцина в лаборатории сегнетоэлектриков отдела 
оптоэлектроники и полупроводниковой техники Института естественных 
наук с использованием оборудования Уральского ЦКП «Современные 
нанотехнологии» УрФУ в рамках исследований, проводимых при частичной 
поддержке РФФИ (грант 10-02-00627-а, 11-02-91066-НЦНИ_а, 11-02-91174-
ГФЕН_а, 12-02-31377-мол_а, 14-02-90447-Укр-а, 14-02-31864-мол-а, 15-32-
21102-мол_а_вед), Российского научного фонда (грант 14-12-00826), 
Министерства образования и науки Российской федерации (гранты 
02.740.11.0171, 16.552.11.7020, 14.513.12.0006). 
Основные результаты работы были получены лично автором. Выбор 
направления исследований, обсуждение результатов и формулировка задач 
проводились с научными руководителями профессором В.Я. Шуром и 
M.P. De Micheli. Модификация монокристаллов ниобата лития методом 
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протонного обмена, исследование оптических свойств и визуализация ДС 
методом силовой микроскопии пьезоэлектрического отклика проводились 
лично автором. Создание канальных волноводов проводились совместно с 
Floran Doutre. Создание и визуализация ДС методом сканирующей 
электронной микроскопии проводились совместно с с.н.с. Д.К. Кузнецовым и 
с.н.с. Д.С. Чезгановым. Визуализация ДС методом конфокальной 
микроскопии комбинационного рассеяния проводилась совместно с с.н.с. 
П.С. Зеленовским и с.н.с. Д.О. Аликиным. Измерения генерации второй 
гармоники проводились совместно с Pascal Baldi, Herve Tronche и м.н.с. 
Колчиной Е.А. 
Структура и объем диссертации 
Диссертационная работа состоит из введения, 6 глав, заключения, 
списков цитируемой литературы, условных обозначений и опубликованных 
работ. Общий объем работы составляет 136 страницы, включая 89 рисунков, 
3 таблиц, список условных обозначений, опубликованных работ и 






Движение доменной стенки обусловлено 1D и 2D 
зародышеобразованием. Генерация элементарной ступени толщиной в одну 
элементарную ячейку на доменных стенках за счет 2D зародышеобразования. 
Последующий рост ступеньки вдоль доменной границы происходит за счет 
1D зародышеобразование. Вероятность зародышеобразования определяется 
локальным значением электрического поля Eloc, усредненным по объему 
зародыша [17]. Eloc неоднородно и изменяется при переключении 
поляризации. Eloc состоит из нескольких компонент: (1) внешнее поле Eex, 
определяемое приложенным напряжением, (2) остаточное деполяризующее 
поле Erd, создаваемое связанными зарядами и зарядами внешнего 
экранирования, (3) поле объемного экранирования Eb , создаваемое зарядами 
объемного экранирования (Рисунок 2b). 
 Eloc(r,t) = Eex(r)+Erd(r,t)+Eb(r,t). (1) 
Необходимо отметить, что особенности пространственного 
распределения поля Eex около края электрода конечных размеров приводят к 
тому, что появление новых доменов обычно начинается под краями 
электродов [18]. 
Процесс экранирования важен для формирования и стабилизации 
создаваемой доменной структуры. В классическом термодинамическом 
подходе рассматривается только создание равновесной доменной структуры, 
соответствующей минимуму суммы деполяризующей энергии и энергии 
доменных стенок [30; 31]. Однако, уменьшение деполяризующей энергии 
при эффективном экранировании приводит к возникновению метастабильной 
доменной структуры, в которой энергия может существенно превышать 
равновесное значение [17–19]. При эффективном экранировании время 
жизни метастабильной доменной структуры может быть достаточно 
длительным. Следует отметить, что объемное экранирование способно 
стабилизировать даже заряженные доменные стенки, обладающие 
экстремально высокими значениями деполяризующей энергии [32; 33]. 
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представляющей собой отношение между скоростью переключения (1/ts) и 
скоростью внутреннего экранирования (1/τscr) [18] 
 R = τscr/ts. (2) 
Выделяют три диапазона для условий экранирования: (1) R << 1 – 
полное экранирование, (2) R ~ 1 – неполное экранирование и (3) R >> 1 – 
неэффективное экранирование. При помощи эксперимента и компьютерного 
моделирования было показано, что возможны значительно отличающиеся 
варианты эволюции доменной структуры. 
Эффект запаздывания возникает из-за наличия «хвоста» от Erd после 
движущейся доменной стенки. Уменьшение Eloc на доменной стенке, 
усредненное по толщине образца, равно [37]: 
 ΔEloc(Δx) = (2σb/εε0)F(Δx/d), (3) 
где F(Δx/d) = 1/π[2arctg(Δx/d)+(Δx/d)(ln(1+d2/Δx2)], σb = 2Ps(ε/εL)L/d – 
плотность остаточного заряда, Δx = vwτscr – длина «хвоста», vw – скорость 
бокового движения доменов, d – толщина образца, ε и εL – диэлектрические 
проницаемости образца и диэлектрического слоя соответственно, L – 
толщина диэлектрического слоя. 
При полном экранировании (R<<1) переключение происходит в 
квазиравновесных условиях, когда объемное экранирование достаточно 
быстро, чтобы соответствовать изменениям Erd. В результате реализуется 
классический рост доменов. 
Неполное экранирование (R ~ 1), создающее условия для 
неравновесного переключения, уменьшает скорость движения стенок и 
приводит к потере стабильности формы доменов – образованию 
пальцеобразных структур [18; 19]. В результате задержки приближающихся 
доменных стенок появляются остаточные микро- и нанодомены после 
окончания процесса переключения. 
Неэффективное экранирование (R >> 1) делает процесс переключения 









При помощи КМКР и СМПО с высоким пространственным 
разрешением была визуализирована ШДГ, сформированная в CLN с 
диэлектрическим слоем фоторезиста [44]. Было показано, что ШДГ 
представляет собой цепи нанодоменов, ориентированные вдоль Y 
направления. Диаметр изолированных нанодоменов лежит в диапазоне от 30 
до 60 нм. Средний период структуры – 90 нм. Также было обнаружено 
формирование от существующего стержня вдоль Y направлений ветвей, со 
средним расстоянием квазипериодической структуры в 700 нм. 
Было показано, что ширина ШДГ увеличивается с ростом 
приложенного поля. В достаточно высоких полях, механизм переключения 
меняется от непрерывного роста доменов к дискретному переключению 
(формирование только изолированных нанодоменов). Как результат, 
квазипериодическая сетчатая структура, состоящая из нанодоменов, 
покрывает всю область под электродом [44]. 
Появление нанодоменов перед двигающейся доменной стенкой 
значительно меняет кинетику доменной структуры. Обычное скачкообразное 
движение четко ориентированных стенок, определяемое детерминированным 
зародышеобразованием [45], меняется на плавное движение стенки, 
вызванное слиянием нанодоменов, что эквивалентно стохастическому 
зародышеобразованию [46]. 
Дендритная доменная структура 
При переключении поляризации в условиях неэффективного 
экранирования было обнаружено формирование сложной 
самоорганизованной доменной структуры с дендритной формой. Было 
выявлено несколько механизмов формирования дендритов: (1) потеря 
устойчивости формы доменной стенки и формирование пальцеобразных 
структур (аналогично вязким пальцам) [47], (2) ветвление – формирование 
новых ансамблей от уже существующих [48], (3) формирование остаточной 






LN толщиной 0,5 мм сквозной РДС. На образцах с РДС, полученной данной 
техникой, успешно продемонстрирован ряд нелинейно-оптических (НЛО) 
процессов [60–63]. Также РДС была получена в LN, легированным MgO, 
обладающим меньшим значением явления фоторефракции [64; 65]. 
Мизуучи с соавторами был предложен более удобный способ 
переключения поляризации при помощи внешнего электрического поля, 
заключающимся в использовании металлических электродов [66]. В 
настоящее время, существует несколько используемых конфигураций 
электродов [16]. К основным преимуществам данного метода относится: (1) 
использование стандартного хорошо разработанного метода литографии, 
применимого для любых сегнетоэлектрических материалов, (2) 
применимость метода к пластине LN целиком, (3) относительно низкая 
стоимость, (4) гибкость метода, обусловленная многообразием конфигураций 
электродов и их материалов, а также контролем процесса приложения 
внешнего электрического поля, (5) возможность производства сквозных ДС, 
(6) совместимость с процессом производства волноводов. Несмотря на 
разработку новых методов переключения поляризации, в настоящее время 
метод приложения внешнего электрического поля наиболее разработан и 
удобен, что позволяет как получать как в лабораторных условиях так и 
использовать коммерчески доступный LN со сквозной РДС с периодом от 
4 мкм. Продемонстрирована полученная таким методом несквозная РДС с 
периодом около 1 мкм [67].  
Использование LN с РДС с субмикронными периодами открывает 
новые возможности: контролируемые при помощи электрооптического 
эффекта Брэгговские решетки, обратно распространяющаяся ГВГ. 
Характерный период РДС для таких процессов около 0,3 мкм. При 
оптимизации метода переключения поляризации при приложении внешнего 
электрического поля была получена поверхностная РДС с периодом около 
0,4  мкм [68; 69].  
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Позднее было реализовано производство РДС в LN электронным лучом 
при комнатной температуре без приложения внешнего поля [73; 74]. Для 
усовершенствования метода было предложено использовать металлический 
электрод, напыленный на Z+-полярную поверхность и заземленный в 
процессе записи. Для создания ДС было предложено использовать ЭЛ 
сканирующего электронного микроскопа [75; 76]. Такая методика достаточно 
быстро позволила получить периоды РДС в 6 мкм. 
Были проведены исследования влияния ускоряющего напряжения [77], 
тока зонда [76] и материала для нижнего электрода. Получены следующие 
значения: необходимая для начала переключения доза должна превышать 
130 мкКл/см2, пороговое напряжение равно 10 кВ, и только использование 
золота в качестве нижнего электрода позволяет получить сквозную РДС. 
Предложенное в работе [78] усовершенствование – использование 
тонкого буферного слоя диэлектрика на Z+ – позволило значительно 
изменять локализацию ЭЛ. Было продемонстрировано формирование 
круглых доменов. Изменение наносимого на облучаемую поверхность слоя 
привели к дальнейшим улучшениям метода. Так, продемонстрированные в 
работах [79] одно- и двухмерные РДС были получены при нанесении слоя 
фоторезиста, что позволило уменьшить ускоряющее напряжение до 5 кВ. 
Получаемая таким способом ДС в CLN является сквозной и не изменяется с 
глубиной [80]. Было продемонстрировано переключение поляризации на 
неполярных срезах LN [81] и на Z+-поверхности, а также применимость 
метода переключения поляризации с использованием ЭЛ в волноводах, 
полученных диффузией титана [77] и методом протонного обмена [82]. 
Недавно в работе [83] было показана возможность формирования 
сквозной РДС при облучении покрытой слоем резиста полярной Z– 
поверхности LN, легированного MgO (MgOLN). Исследована зависимость 









профиля волновода. Такая несимметричность приводит уменьшению 
эффективности нелинейно-оптических процессов, поскольку не совпадают 
максимумы фундаментальной и вторичной волн. Более того, нелинейно-
оптические коэффициенты приповерхностного слоя APE волновода малы 
или даже равны нулю (так называемый «мертвый» слой), что также 
значительно уменьшает эффективность НЛО процессов. Удаление протонов 
из поверхностного слоя приводит к восстановлению НЛО коэффициентов и 
смещает вглубь максимум профиля волновода, что приводит к 
формированию симметрии профиля. Такая процедура может быть выполнена 
при помощи обратного протонного обмена (reverse proton exchange, RPE), 
который осуществляется при помещении образца в богатый ионами Li+ 
источник при температуре 300-400 °С [93]. Продемонстрирована 
эффективность процесса ГВГ 𝜂𝜂	= 150%/(Вт·см2) в телекоммуникационном 
диапазоне у APE/RPE волноводов [94].  
Для оптимизации оптических свойств волноводов, полученных 
стандартным процессом протонного обмена, в расплав BA добавляют 
бензоат лития (lithium benzoate, LB), что приводит к уменьшению скорости 
протонного обмена. Концентрация LB определяется как 
ρ = mLB/(mLB + mBA) × 100%, где mLB и mBA – массы LB и BA соответственно. 
В зависимости от концентрации LB выделяют два варианта: мягкий 
протонный обмен (soft proton exchange, SPE) [95] при концентрации от 2,7% 
и мягкий протонный обмен с высоким изменением показателя преломления 
(High Index Soft Proton Exchange, HISoPE) [96] при концентрации от 2,0 до 
2,4%. SPE и HISoPE процессы осуществляются при температуре 300 –
 350 °С, поскольку более низкая температура приводит к изменению 
кристаллической структуры получаемых слоев по отношению к LN [97]. По 
сравнению с APE/RPE, процесс SPE более прост [95], что приводит к 
большей воспроизводимости результатов и SPE волноводы обладают 




взаимодействий в основополагающей статье Армстронга [102]. Основное 
уравнение этой теории: 
 ddz Am (z) = − j(
ω
4 ) Em (x, y)exp(+ jβmz)P(x, y,z)dxdy∫∫ , (17) 
где Am  – амплитуда распространяющейся моды m с константой 
распространения βm, Em – напряженность электрического поля, P –
поляризация диэлектрика, индуцированная такой волной.  
В случае процесса генерации второй гармоники  
 ddz A




2ω (z) = − jκ [Aω (z)]2 exp{+ j(2Δ)z}
 (19) 
 2Δ = β 2ω − 2βω .  (20) 
Такие уравнения описывают пространственное распределение 
фундаментальной волны Aω и вторичной волны A2ω. κ – коэффициент 
нелинейного взаимодействия, пропорциональный обменному интегралу 
фундаментальной и вторичной волн. 
Рассмотрим случай, когда фундаментальная волна частоты ω в точке 
z = 0 падает на НЛО волновод и распространяется до z = L. В случае слабого 
взаимодействия можно считать, что Aω  = A0. В этом случае A2ω(0)  = 0 –
 граничные условия, что дает 
 A2ω(z)  = –jkA02z exp(jΔz){sin(Δz)/Δz}. (21) 
Нормированная эффективность ГВГ в таком случае 
 η = A2ω (L) 2 / A0
2 = κ 2 P0L2{sin(ΔL) / ΔL}2 , (22) 





















электрод). Между электродами при помощи генератора электрических 
сигналов (и при необходимости усилителя) создается переменная разность 
потенциалов (модулирующее напряжение): 
 U = Umod(cosωt) (29) 
В результате обратного пьезоэлектрического эффекта поверхность 
сегнетоэлектрического материала испытывает механические колебания. Зонд 
СЗМ, находящийся в непосредственном механическом контакте, также 
колеблется. Стандартная оптическая система регистрации колебаний 
кантилевера используется для регистрации колебаний поверхности 
исследуемого сегнетоэлектрического материала в двух направлениях: в 
направлении, перпендикулярном поверхности исследуемого 
сегнетоэлектрика (вертикальный СМПО) и в направлении, лежащем в 
плоскости исследуемого образца и перпендикулярном оси кантилевера 
(латеральный СМПО). Поскольку эти же сигналы содержат информацию о 
топографии исследуемого образца, для разделения суммарного сигнала 
используется синхронный усилитель. В качестве входного сигнала 
используется один из сигналов с фотодетектора, а в качестве опорного – 
модулирующие напряжение, подаваемое на зонд СЗМ. Синхронный 
усилитель выделяет из суммарного сигнала гармоническую составляющую 
на частоте, равной частоте опорного сигнала, тем самым разделяя сигнал с 
фотодетектора на две составляющие: сигнал колебаний в следствии 
обратного пьезоэлектрического эффекта и сигнал колебаний в следствии 
изменения топографии исследуемого образца. Синхронный усилитель 
позволяет определить разность фаз между опорным сигналом и полученным 
гармоническим и его амплитуду.  
Полученная амплитуда пропорциональна проекции вектора спонтанной 
поляризации и разность фаз показывает направление вектора спонтанной 
поляризации. Такой случай является скорее теоретическим, на практике 




5. Переключению поляризации при облучении полярной поверхности 
ниобата лития, покрытой слоем резиста, сфокусированным 
электронным пучком можно использовать для создания регулярной 
доменной структуры с субмикронными периодами.  
6. Статическую доменную структуру в ниобате лития можно 
визуализировать с субмикронным пространственным разрешением в 
объеме кристалла, с нанометровым разрешением на поверхности, а 
также с высоким разрешением по времени.  
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ПОСТАНОВКА ЗАДАЧИ 
1. Исследовать влияние мягкого протонного обмена на регулярную 
доменную структуру в ниобате лития. 
2. Исследовать кинетику доменной структуры при переключении 
поляризации в ниобате лития с планарными волноводами, 
полученными различными вариантами протонного обмена. 
3. Исследовать создание доменной структуры сфокусированным 
электронным лучом в планарных волноводах, полученных методом 
мягкого протонного обмена.  
4. Исследовать процесс формирования регулярной доменной структуры в 
канальных волноводах, полученных методом мягкого протонного 
обмена. 
5. Измерить в канальных волноводах, полученных методом мягкого 
протонного обмена, с регулярной доменной структурой генерацию 
второй гармоники лазерного излучения с длиной волны в полосе 






В качестве источника протонов была выбрана разбавленная бензоатом 
лития бензойная кислота, ввиду ее высокой температуры кипения (259°С при 
атмосферном давлении) и стабильности жидкого состояния. Высокая 
температура кипения позволяет выбирать температурный режим, при 
котором коэффициент диффузии высок. Стабильность жидкой фазы 
позволяет получать воспроизводимые результаты, что является крайне 
сложной задачей при использовании газообразной фазы. Также бензойная 
кислота является доступной по низкой цене и обладает низкой токсичностью 
для человека (применяется в пищевой промышленности) [131]. Параметры 
для создания образцов приведены в таблице 1 
Пластина CLN или ее части закрепляются в верхней части контейнера 
(Рисунок 37а). Такая конфигурация позволяет в значительной степени 
упростить контроль времени процесса протонного обмена путем вращения 
контейнера. Контейнер вакуумируется в течение 1 часа при давлении  
~10-3 мм рт. ст. 












PPLN-SPE1-ch+ РДС канальные на Z+ 72 2,9 0,8 
PPLN-SPE1sc-ch+ РДС канальные на Z+ 72 2,9 0,8 
LN-SPE1-pl монодомен. планарные 72 2,9 0,8 
PPLN-SPE2-ch+ РДС канальные на Z+ 72 3,1 0,6 
LN-SPE2-ch– монодомен. канальные на Z– 72 3,1 0,6 
LN-SPE2-pl монодомен. планарные 72 3,1 0,6 
LN-HPE1 монодомен. планарные 2 - 3,6 
LN-HPE2 монодомен. планарные 4 - 4,8 
LN-HPE3 монодомен. планарные 25 - 7,8 





Рисунок 38. Экспериментальная установка для проведения измерений методом М-линий 
В данной работе использовались призмы, изготовленные из оксида 
титана TiO2, с показателями преломления ne = 2,86105 и no = 2,58047 для 
длины волны λ = 632,8 нм и температуры 25°С, что превышает ожидаемые 
показатели преломления полученных волноводов – необходимое условие. 
Наличие поляризатора позволяет изменять направление, в доль 
которого поляризовано лазерное излучение, что позволяет выбрать 
необходимое для волновода. Фокусирующая линза необходима для 
формирования неколлимированного излучения. Энергия такого излучения, 
пройдя через вводную призму, будет более равномерно распределяться по 
всем возможным модам волновода. При использовании коллимированного 
лазерного излучения, его энергия будет перераспределяться между 
различными модами волновода лишь за счет внутренних особенностей 
волновода, что часто приводит к невозможности одновременного 
наблюдения всех мод, что значительно усложняет процесс исследования. 
Исследуемый образец прижимается поверхностью с планарным 
волноводом к основаниям обеих призм так. Изменяя угол поворота стола α и 
положение XYZ предметного стола призмы относительно лазерного 
излучения, достигается максимальная эффективность ввода излучения в 
волновод. Углы выхода 𝜃𝜃	 определяются при помощи гониометра по 
отношению к нормали к поверхности выходной призмы. Такая установка 
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позволяет определить значения углов выхода с точностью до 10-3 градусов. 
Эффективный индекс моды определяется по следующему выражению: 
 Neff = np sin θ p + arctan
sinθ
















где θ – измеренный угол выхода, θp – угол призмы, np – показатель 
преломления призмы. 
При помощи квазиклассического приближения, также известного как 
метод ВКБ (iWKB), по посчитанным Neff определяется зависимость значения 
показателя преломления от глубины – профиль волновода. 
Описываемым методом определены зависимости показателя 
преломления от глубины для волноводов, полученных разными вариантами 
протонного обмена (Рисунок 39). 
 
Рисунок 39 – Зависимость показателя преломления необыкновенной волны от глубины 
для (◀) LN-SPE1, (⚫) LN-SPE2, (✦) LN-HISoPE, (◼) LN-HPE1, 
(▲) LN-HPE2, (▼) LN-HPE3 
Как и ожидалось, для LN-SPE1 и LN-SPE2 профиль волновода 
представлял собой градиентную зависимость с более сильным изменением 
показателя преломления при меньшем содержании LB, для LN-HISoPE – 
ступенчатая зависимость приповерхностного слоя и градиентная после, LN-
HPE1, LN-HPE2 – ступенчатая зависимость с увеличивающейся толщиной 
волновода при увеличении длительности процесса. Профиль LN-HPE3 кроме 





Рисунок 42 – Установка для измерения генерации второй гармоники 
Для генерации фундаментальной волны был использован лазер 
TUNICS T100S-HP с перестраиваемой длиной волны в диапазоне от 1500 нм 
до 1600 нм и усилитель KEOPSYS с более узким рабочим диапазоном. 
Результирующая мощность лазерного излучения составляла от 50 мВт до 
500 мВт. Волновод после усилителя позиционировался так, чтобы выходящее 
из него лазерное излучение проходило в исследуемый волновод. Точная 
настройка положения волновода была осуществлена при поиске 
максимальной мощности проходящего через канальный волновод лазерного 
излучения. Для фокусировки прошедшего по волноводу лазерного излучения 
использовался объектив микроскопа с номинальной оптической силой 10x. 
Для разделения фундаментальной и вторичной волн было использовано 
полупрозрачное зеркало DM. Для измерения мощности фундаментальной 
волны Pω и вторичной волны P2ω использовались подходящие фотодетекторы 
с предварительным уменьшением мощности с использованием аттенюаторов. 
При изменении длины волны лазера регистрировалась изменяемая 
мощность P2ω. Мощность Pω измерялась один раз для каждого из 
исследованных волноводов. Для исследования зависимости P2ω от Pω при 
изменении длины волны лазера было определено максимальное значение P2ω, 
в дальнейшем при изменении коэффициента усиления усилителя длина 
волны не изменялась. Была определена нормированная эффективность 
преобразования 
 η = Pω/(P2ω2×L2)×100%, (31) 










4. Сканирующая электронная микроскопия позволяет с нанометровым 
пространственным разрешением визуализировать доменную структуру 
в ниобате лития, выявленную селективным химическим травлением. 
5. Эволюция доменной структуры может быть исследована при 
приложении поля к жидким электродам и при облучении полярной 




быть объяснено при учете несквозного характера ДС внутри описываемой 
области: происходящее в процессе визуализации усреднение от двух 
соседних доменов с разным направлением вектора спонтанной поляризации 
приводит к появлению промежуточного значения пьезоэлектрического 
отклика (Рисунок 50). Более того, на границе волновода были обнаружены 
одиночные домены с характерным размером менее 30 нм (Рисунок 49в), что 
позволяет предположить о плотной нанодоменной структуре внутри 
канального градиентного волновода в Z+ области. Размеры исследуемых 
объектов совпадают или меньше разрешающей способности метода СМПО, 
что не позволяет получить более качественное изображение ДС 
неразрушающим способом. 
 
Рисунок 50 – Схема несквозной доменной структуры и распределение электрического 
поля от проводящего зонда СЗМ в режиме СМПО. Стрелками указано направление 
спонтанной поляризации 
Для визуализации ДС с более высоким пространственным разрешением 
был использован метод СЭМ после селективного поверхностного травления 
(см. пункт 2.8.3). Внутри канального волновода на Z+ полярной поверхности 
было обнаружены особенности (Рисунок 51а) доменной структуры. При 
более детальном исследовании была выявлена плотная структура доменов 
треугольного формы с характерным размером 20±5 нм, с равным 
соотношением площадей доменов, обладающих разным направлением 
вектора спонтанной поляризации (Рисунок 51б). Изменение ДС внутри 
волновода на Z– полярной поверхности обнаружено не было. Минимальный 
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размер изолированного домена, обнаруженного на границе канального 
волновода, составил 15 нм (Рисунок 51в).  
 
Рисунок 51 – СЭМ изображения доменной структуры образца PPLN-SPE1-ch+: 
(а) общий вид, (б) граница полярных областей Z–/Z+ внутри градиентного волновода,  
(в) граница градиентного волновода 
При исследовании противоположной стороны PPLN-SPE1-ch+, где 
исходной являлась Z– полярная поверхность, а Z+ периодическая структура 
была получена в процессе создания РДС и в процессе протонного обмена 
был сформирован планарный волновод, были обнаружены сформированные 
треугольные нанодомены в Z+ области (Рисунок 52). 
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Рисунок 52 – СЭМ изображения доменной структуры образца PPLN-SPE1-ch+ (а) общий 
вид, (б) на границе Z–/Z+ внутри планарного волновода 
Этот факт не позволяет изменить лишь сторону образца для создания 
градиентных канальных волноводов, не вызывающих формирование 
нанодоменной структуры. 
Для исследования сегнетоэлектрических свойств градиентного 
волновода, в образце PPLN-SPE1-ch+ было произведено локальное 
переключение поляризации при приложении прямоугольного импульса к 
проводящему зонду СЗМ. Матрицы полученных изолированных доменов 
были визуализированы при помощи СМПО (Рисунок 53). Обнаружено 
монотонное увеличение эффективного радиуса домена при увеличении как 
амплитуды так и длительности прикладываемого прямоугольного импульса.  
 
Рисунок 53 – СМПО изображения типичных матриц доменов в результате локального 
переключении поляризации Z+ области образца PPLN-SPE1-ch+: (а) вне градиентного 
волновода, Usw от 50 до 200 В, (б) внутри градиентного волновода, 
Usw от 120 до 200 В. tsw = 10 c 
Для аппроксимации полученных зависимостей r(tsw) и r(Usw) было 
использовано выражение, полученное в работе [135]: 
 83 
 r(Usw) = a×(Usw – Uth) и r(tsw) = b×tsw0,5 + c, (34) 
где a, b и c – параметры аппроксимации, Uth – пороговое напряжение. 
Обработка результатов позволила установить, что в волноводе 
пороговое напряжение Uth = 20 В, а в области вне волновода Uth = 120 В. 
Увеличение Uth может быть отнесено за счет облегчения эффекта обратного 
переключения в волноводе, что приводит к полному исчезновению доменов 
переключенных при напряжениях меньших порогового значения. 
Возможность переключения поляризации при приложении электрического 
импульса к проводящему зонду СЗМ сама по себе свидетельствует о наличии 
у исследуемой области сегнетоэлектрических свойств. 
 
Рисунок 54 – Зависимость эффективного радиуса домена от (а) амплитуды 
переключающего импульса Usw и (б) его длительности tsw. Круги – внутри градиентного 
волновода, треугольники – вне градиентного волновода. Экспериментальные зависимости 
аппроксимированы выражением 
Поскольку максимальное пространственное разрешение 
неразрушающей методики визуализации ДС в объеме кристалла – КМКР – не 
превышает 300 нм, то для исследования глубины обнаруженной 
наноразмерной ДС был изготовлен косой шлиф образца LN-SPE1-pl, 
полировкой под углом 0,11 градуса. ДС на полученной поверхности 
соответствовала ДС на определенной глубине неполированного образца. 
Визуализация проводилась методом СЭМ. Было обнаружено изменение 
линейных размеров доменов, по которому было установлено, что такие 
домены имеют форму треугольных пирамид и среднюю длину около 14 мкм. 

 85 
превышала 5 °С/мин. Такая скорость не приводит к появлению 
пироэлектрического поля, больше порогового, и не происходит изменения 
ДС [136]. 
При визуализации ДС в образце PPLN-SPE1sc-ch+ было выявлено 
значительное изменение РДС внутри канального градиентного волновода 
(Рисунок 56). Обнаружено формирование нехарактерной для LN формы 
микроразмерной полидоменной структуры, которая полностью 
перестраивает РДС и не позволяет использовать при прохождении лазерного 
излучения явление фазового квазисинхронизма для усиления амплитуды 
вторичной волны НЛО процесса. При анализе величины пьезоэлектрического 
отклика (цветов изображения) ДС внутри и вне волновода обнаружено, что 
исследуемый параметр значительно меньше у полидоменной структуры 
внутри волновода, чем вне его. При этом размер доменов такой 
микроструктуры не может быть причиной изменения отклика. 
 
Рисунок 56 – СМПО изображения доменной структуры образца PPLN-SPE1sc-ch+: 
(а) общий вид, (б) граница полярных областей Z–/Z+ (вертикально) и градиентного 
волновод (горизонтально) 
Детальное исследование ДС внутри канального волновода образца 
PPLN-SPE1sc-ch+ было произведено с помощью метода СЭМ, 
подтверждающее изменение РДС на нерегулярную. Обнаруженные 
микроразмерные области состояли из плотной нанодоменной структуры: в 
одной части преобладали домены Z– ориентации, в другой – Z+. Характерный 





протонного обмена была использована методика приложения внешнего 
электрического поля при использовании жидких электродов (см. пункт 2.7). 
В работе [137] было показано, что увеличение толщины полученного 
традиционным жестким PE волновода приводит к незначительному 
увеличению Eth.n. 
При исследовании образца LN-HPE3 с толщиной волновода больше, 
чем у исследованных ранее в LN-HPE1 и LN-HPE2 [137] было обнаружено 
значительное уменьшение величины Eth.n (таблица 2). Для достижения 
увеличения толщины PE волновода при фиксированной скорости процесса 
необходимо увеличить время, что также приводит к появлению у 
ступенчатого профиля волновода градиентной части. Такой градиент, как 
было отмечено ранее (см. пункт 3.3), приводит к появлению внутреннего 
поля, уменьшающего величину Eth.n. 
Таблица 2 – Пороговые поля зародышеобразования исследованных волноводов,  
измеренные при скорости нарастания поля 0,2 кВ/мм·с. 
Образец Пороговое поле  Eth.n, кВ/мм 
Профиль  
волновода Ссылки 
LN-HPE2 21,6 ступенчатый [137] 
LN-HPE1 21,3 ступенчатый [137] 
CLN 21,0 без волновода [16] 
LN-HISoPE 5,2±0,3 ступенчатый и градиентный - 
LN-HPE3 4,2±0,1 ступенчатый и градиентный - 
LN-SPE1-pl 2,8±0,1 градиентный - 
Для исследования величины порогового поля зародышеобразования в 
волноводах, профиль которых содержит только градиентную часть, были 
использован образец LN-SPE1-pl. Были использованы две скорости 
растущего поля: при dE/dt = 0,20 кВ/(мм·с) Eth.n = 2,8±0,1, при  
dE/dt = 0,08 кВ/(мм·с), Eth.n = 2,0±0,1, что является более чем десятикратным 
уменьшением по сравнению с CLN. 
Обнаруженное уменьшение величины Eth.n образцов с волноводом, 





Рисунок 59 – Эволюция доменной структуры при переключении поляризации в образце 
LN-HPE1 при ΔEex ~ 0. Время от начала переключения, с: (а) 30, (б) 90 (в) 114 
Средняя скорость увеличения размера домена (эффективного радиуса) 
не изменялась в течение всего процесса и составила 0,4 мкм/с (Рисунок 60). 
 
Рисунок 60 – Зависимость эффективного радиуса домена от времени 
Статическая ДС (Рисунок 61) была визуализирована с субмикронным 
пространственным разрешением при помощи КМКР, что позволило выявить 
полосовую область, состоящую из субмикронных изолированных доменов 
шириной около 3 мкм. Такие домены, образуясь в процессе переключения 
перед доменной стенкой, приводят к непрерывному ее движению. 
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Рисунок 61 – КМКР изображение результирующей доменной структуры в образце 
LN-HPE1 после переключения поляризации при ΔEex ~ 0 
При среднем превышении поля переключения (ΔEex = 1,2 кВ/мм) под 
краем электрода образовывались изолированные домены неправильной 
формы с широкой доменной границей (ШДГ) (Рисунок 62). 
 
Рисунок 62 – Эволюция доменной структуры при переключении поляризации в образце 
LN-HPE1 при ΔEex = 1,2 кВ/мм. Время от начала переключения, с: (а) 26, (б) 30 (в) 32 
Средняя скорость изменения положения ШДГ не изменялась в течение 
всего процесса и составляла 14 мкм/с (Рисунок 63). 
 
Рисунок 63 – Зависимость положения ШДГ от времени 
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Обнаружена анизотропия роста доменов: ШДГ медленнее разрастается 
в Y– направлении, при этом появляются узкие, разрешимые при помощи 
оптического микроскопа доменные лучи («стримеры»), быстро растущие 
вдоль Y+ направления со скоростью до 120 мкм/с. В результате 
взаимодействия растущих стримеров формируется самоорганизованная 
квазирегулярная ДС (Рисунок 62в). 
При высоком значении превышения поля переключения 
(ΔEex = 1,7 кВ/мм) наблюдался рост домена, сформированного под краем 
электрода (Рисунок 64). Боковой рост домена со скоростью 60 мкм/с 
(Рисунок 65а) происходил за счет слияния с появляющимися перед доменной 
стенкой изолированными доменами. 
 
Рисунок 64 – Эволюция доменной структуры при переключении поляризации в образце 
LN-HPE1 при ΔEex = 1,7 кВ/мм. Время от начала переключения, с: (а) 0,7, (б) 2,4, (в) 4,0 
Рост домена сопровождался увеличением ширины ШДГ (Рисунок 65б): 
скорость изменения вдоль Y+ и Y– направлений уменьшалась от 70 мкм/с до 








Рисунок 73 – Зависимость относительной длины доменных лучей от времени в процессе 
переключения в постоянном поле при ΔEex = 2,5 кВ/мм в образце LN-SPE1-pl. 
Экспериментальные данные аппроксимированы зависимостью (36) 
Для аппроксимации было использовано выражение: 
 q(t) = q0 exp (- t/toβ), (36) 
где toβ – характерная константа времени процесса переключения,  
toβ = 63,7±0,6 с 
Определение отклонения направления роста от кристаллографических 
осей было осуществлено по угловой свертке Фурье преобразования итоговой 
статической ДС (Рисунок 74а). Была применена аппроксимация отдельного 
пика функцией Лоренца (Рисунок 74б). 
 
Рисунок 74 – (а) Угловая свертка Фурье преобразования результирующей доменной 
структуры после переключении поляризации в постоянном поле в образце LN-SPE1-pl. 
(б) Аппроксимация функцией Лоренца пика для направления в 30° 
Отклонение направлений роста лучей от кристаллографического Y 





Увеличение дозы приводит сначала к частичному слиянию доменов 
субмикронного размера (Рисунок 77б), а затем к формированию сплошного 
полосового домена (Рисунок 77в). Среди сформированных доменных полос 
при определенной дозе облучения была выбрана наиболее характерная, для 
которой была посчитана доля созданных облучением доменов. Было 
посчитана усредненная вдоль направления полосы доля в зависимости от 
использованной дозы (Рисунок 78). 
 
Рисунок 78 – Усредненный нормированный профиль концентрации доменов для 
различных доз при расстоянии между полосами 10 мкм 
При одинаковой изначально заложенной ширине области облучения  и 
при неизменном расстоянии между полосовыми областями  ширина 
получаемой доменной полосы остается постоянной при дозах облучения от 
0,1 до 0,7 мКл/см2. При дальнейшем увеличении дозы облучения до 
1 мКл/см2 происходит линейное увеличение ширины формируемой доменной 
полосы (Рисунок 79а). 
 
Рисунок 79 – Зависимость ширины полосовых доменов от дозы при облучении Z– 
поверхности образца LN-SPE2-pl электронным лучом 
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Для аппроксимации экспериментальных данных было использовано 
выражение: 
 d(Ds) = dmin + A(Ds - Ds,th), (37) 
где dmin – минимальная ширина сплошной доменной полосы, Ds,th – пороговая 
доза для создания сплошной полосы доменов, A –константа.  
Взаимодействие полосовых доменов между собой было изучено при 
дозе облучения 2 мКл/см2. Была определена ширина полосового домена в 
зависимости от расстояния между полосовыми доменами (Рисунок 80). 
 
Рисунок 80 – Зависимость ширины полосовых доменов от расстояния при облучении Z– 
поверхности образца LN-SPE2-pl электронным лучом 
При увеличении расстояния между полосовыми доменами до 7 мкм их 
ширина увеличивается и остается постоянной для больших расстояний. 
Наблюдаемая эволюция доменной структуры представляет собой 
дискретное переключение, вызванное неэффективным экранированием 
деполяризующего поля в сегнетоэлектрическом материале с поверхностным 
градиентным волноводом (см. пункт 1.2.2). Таким образом, были выявлены 
следующие основные стадии формирования полосовой доменной структуры: 
(1) дискретное переключение – возникновение в области облучения 
электронным лучом изолированных микродоменов с концентрацией, 
уменьшающейся от середины к краям, (2) слияние растущих изолированных 
доменов, (3) формирование сплошного полосового домена, (4) дальнейший 




резиста была визуализирована с помощью поляризационного микроскопа 
(Рисунок 83). 
 
Рисунок 83 – Изображение проявленного электронного резиста 
Используемое оборудование позволяло получать ДС в области 
размерами 1,5 х 1,5 мм2. Для создания ДС большей площади использовалось 
передвижение предметного стола электронного микроскопа, что приводило к 
локальным нарушениям периодичности (Рисунок 84б). 
Доменная структура была визуализирована после удаления 
электронного резиста (Рисунок 84а). Было выявлено формирование РДС с 
заложенным при создании периодом. Скважность ДС близка к 0,4.  
 
Рисунок 84 – СМПО изображения (а) регулярной доменной структуры (горизонтально) и 
канального градиентного волновода (вертикально), (б) области локального нарушения 
РДС. Положение канального волновода выделено пунктирной линией 
Используемые для создания РДС параметры были оптимизированы с 
учетом эффектов, вызванных наличием градиентного волновода. Тем не 
менее, не было обнаружено значительных отличий в геометрии РДС внутри 
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2. Формирование субмикронных доменов при переключении в РЕ 
волноводах обусловлено дискретным переключением, вызванным 
неэффективностью экранирования деполяризующего поля из-за 
наличия модифицированного поверхностного слоя. 
3. Измеренная зависимость размеров доменов от дозы и периода 
структуры может быть использована для оптимизации параметров 
создания регулярных доменных структур.  
4. Продемонстрированная возможность создания доменов произвольной 
формы при комнатной температуре отнесена за счет наличия 
нанодоменов качественно изменивших механизм генерации ступеней 
на доменной стенке. 
5. Разработанная методика переключения сфокусированным 
электронным лучом позволяет создавать регулярную доменную 
структуру после создания канальных градиентных волноводов. 
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Глава 6. ИССЛЕДОВАНИЕ ГЕНЕРАЦИИ ВТОРОЙ ГАРМОНИКИ В 
ГРАДИЕНТНЫХ КАНАЛЬНЫХ ВОЛНОВОДАХ 
Исследование процесса генерации второй гармоники было проведено в 
градиентных канальных волноводах (см. пункт 2.3) с РДС, полученной при 
облучении сфокусированным электронным лучом Z– полярной поверхности 
LN, покрытой слоем резиста (см. пункт 5.4). Были получены спектры ГВГ 
для градиентных канальных волноводов шириной 5, 6, 7 и 8 мкм и РДС с 
параметрами: период 16,0, 16,2 и 16,4 мкм и длина 1,5 и 6,0 мм. 
Все полученные спектры ГВГ у волноводов, идущих через РДС длиной 
1,5 мкм, обладали четким пиком, форма которого соответствует ожидаемой 
(см. пункт 1.7.3). ГВГ спектры для РДС с периодом 15,8 мкм получены 
небыли ввиду ограниченности диапазона усиления используемого усилителя. 
Из-за локальных нестабильностей РДС, вызванных необходимостью 
перемещать предметный стол СЭМ при записи РДС длиной более 1,5 мм 
большинство волноводов, идущих через РДС длиной 6 мм, пересекают 
участки РДС разных периодов. Также данные локальные однородности 
нарушают условие фазового квазисинхронизма. Эти факты приводят к 
появлению нескольких пиков в спектре ГВГ, что не позволяет определить 
зависимости параметров ГВГ спектра от периода РДС или от ширины 
волновода. 
При постоянном периоде РДС и увеличении ширины исследованного 
градиентного волновода пик ГВГ спектра смещается вправо (Рисунок 86). 
 
Рисунок 86 – Спектры ГВГ волноводов разной шириной: (а) – 5, 7, 8 мкм, период РДС 
16,2 мкм, (б) 5, 6, 8 мкм, период РДС 16,4 мкм 
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При постоянной ширине градиентного канального волновода и 
увеличении периода РДС пик ГВГ спектра также смещается вправо Рисунок 
87. 
 
Рисунок 87 – Спектры ГВГ РДС с разным периодом и постоянной шириной волновода: 
(а) 5 мкм и (б) 8 мкм 
Ширина пика уменьшается при увеличении длины РДС (Рисунок 88). 
 
Рисунок 88 – Спектры ГВГ при разной длине РДС 
Параметры, полученные при аппроксимации всех описанных ГВГ 
спектров уравнением (32), приведены в таблице 3. 
Таблица 3 – Основные параметры волноводов и полученных спектров ГВГ 
 ▲ × ⚫ 〇 ■ □	 ▼ 
L, мм 1,5 1,5 1,5 1,5 1,5 1,5 6,0 
Λ, мкм 16,2 16,2 16,2 16,4 16,4 16,4 16,0 
W, мкм 5 7 8 5 6 8 5 
µ, нм 773,2 776,4 777,6 778,0 780,3 783,2 770,2 
σ, нм 3,3 3,3 3,4 4,3 3,7 4,5 0,9 
η, %/(Вт×см2) 8 28 48 1 11 10 36 
Все полученные изменения параметров пика спектра ГВГ 
соответствуют ожидаемым: (1) увеличение ширины канального волновода, 
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приводящее к увеличению его эффективного индекса, и (2) увеличении 
периода РДС являются причиной изменения условий фазового 
квазисинхронизма. 
При исследовании распределения энергии фундаментальной и 
вторичной волн были получены их изображения, соответствующие 
фундаментальным модам (Рисунок 89а,б). Энергия вторичной волны 
квадратично зависит от энергии фундаментальной (Рисунок 89в).  
 
Рисунок 89 – Пространственное распределение энергии (а) фундаментальной и (б) 
вторичной волн. (в) Зависимость энергии вторичной волны P2ω от энергии 
фундаментальной Pω 
Исследуемые канальные волноводы были сконструированы как 
одномодовые для лазерного излучения с длиной волны в диапазоне 1500 –
 1600 нм (фундаментальная волна). При распространении по такому 
волноводу лазерного излучения с длиной волны в диапазон 750 – 800 нм 
(вторичная волна) возможно возникновение до трех мод, каждая из которых 
обладает своей константой распространения, а значит условия фазового 
квазисинхронизма для них различны. Период РДС был выбран так, чтобы 
условие фазового квазисинхронизма выполнялось только для 
фундаментальной моды вторичной волны. Полученные распределения 
энергии полностью подтверждают заложенные при создании параметры. 
При использовании классического метода создания РДС (см. пункт 2.2) 
на первом этапе и создании градиентных канальных волноводов на втором 
существует неопределенность получаемых параметров спектра ГВГ из-за 
невозможности контролирования изменения показателя преломления при 
протонном обменен с необходимой точностью. Этот факт приводит к 
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ОСНОВНЫЕ РЕЗУЛЬТАТЫ И ВЫВОДЫ РАБОТЫ 
Проведенные систематические исследования особенностей кинетики 
ДС при переключении поляризации при приложении внешнего 
электрического поля и при помощи сфокусированного электронного луча в 
LN с приповерхностными волноводами, полученными различными 
вариантами метода протонного обмена, позволили сделать следующие 
основные выводы: 
1. Впервые обнаружена деградация регулярной доменной структуры, за 
счет образования нанодоменов глубиной до 15 мкм в градиентных канальных 
волноводах после завершения протонного обмена. Показано, что уменьшение 
градиента в волноводе позволяет избежать деградации. 
2. Впервые обнаружено гигантское уменьшение порогового поля 
зародышеобразования в градиентных волноводах, которое вызвано 
формированием в приповерхностном слое незаэкранированного 
деполяризующего поля. 
3. Обнаружено дискретное переключение поляризации в ниобате лития со 
ступенчатыми планарными волноводами, вызванное уменьшением 
эффективности внешнего экранирование деполяризующих полей, а также 
формирование и рост доменных лучей при наличии градиента поляризации, 
вызванные неэффективным объемным экранированием. 
4. Обнаружен эффект изотропного роста доменов при облучении 
сфокусированным электронным лучом ниобата лития с градиентным 
планарным волноводом, обусловленный слиянием растущего домена с 
изолированными нанодоменами. 
5. Продемонстрирована возможность создания регулярной доменной 
структуры сфокусированным электронным лучом в ниобате лития  
с канальными градиентными волноводами, и получена генерация второй 
гармоники лазерного излучения с длиной волны в полосе пропускания для 
телекоммуникационных систем.   
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СПИСОК УСЛОВНЫХ ОБОЗНАЧЕНИЙ 
1. LN – ниобат лития 
2. ИОС – интегрально-оптическая система 
3. РДС – регулярная доменная структура 
4. ДС – доменная структура 
5. Ps  – спонтанная поляризация 
6. Ec – коэрцитивное поле 
7. Tc – температура Кюри  
8. dij –  пьезоэлектрический коэффициент 
9. n0 – показатель преломления для обыкновенной волны  
10. ne  – показатель преломления для необыкновенной волны  
11. Eloc – локальное значение электрического поля  
12. Eex – внешнее поле  
13. Erd – остаточное деполяризующее поле  
14. Eb – поле объемного экранирования  
15. Edep – деполяризующее поле 
16. Eth – пороговое поле  
17. R – параметр неэффективности экранирования 
18. ts  – время переключения 
19. τscr  – характерное время внутреннего экранирования 
20. ШДГ – широкая доменная граница (broad domain boundary) 
21. CLN – ниобат лития конгруэнтного состава 
22. КМКР – конфокальная микроскопия комбинационного рассеяния 
23. СМПО – силовая микроскопия пьезоэлектрического отклика 
24. АСМ – атомно-силовая микроскопия 
25. SLN – ниобат лития стехиометрического состава 
26. MgOLN – ниобат лития конгруэнтного состава, легированный MgO 
27. ГВГ – генерация второй гармоники 
28. ЭЛ – электронный луч 
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29. k – волновое число, 
30. n – показатель преломления, 
31. β – константа распространения,  
32. Neff – эффективный индекс моды 
33. APE – протонный обмен с последующим отжигом 
34.  RPE – обратный протонный обмен 
35. ρ – концентрация бензоата лития 
36. BA – бензойная кислота 
37. HISoPE – мягкий протонный обмен с высоким изменением показателя 
преломления 
38. SPE – мягкий протонный обмен 
39. PE – жесткий протонный обмен 
40. Λ – период регулярной доменной структуры 
41. СЭМ  – сканирующий электронный микроскоп 
42. Umod – амплитуда модулирующего напряжения 
43. λ – длина волны  
44. θp – угол призмы 
45. np – показатель преломления призмы 
46. D – доза облучения 
47. Pω – мощности фундаментальной волны 
48. P2ω – мощности вторичной волны 
49. η – нормированная эффективность преобразования 
50. Es – амплитуда внешнего электрического поля 
51. dEs/dt  – скоростью нарастания поля  
52. Eth.n – пороговое поля зародышеобразования 
53. Eth.b – пороговое поля ветвления 
54. fmod  – частота модулирующего напряжения 
55. tsw – длительность прямоугольного импульса 
56. Usw  – амплитуда прямоугольного импульса  
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